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Introduction Ge´ne´rale
Un peu plus de vingt ans apre`s la de´couverte des supraconducteurs a` haute tempe´rature critique (SHTCs)
par Berdnoz et Muller [1], l’origine de la supraconductivite´ dans ces compose´s n’est toujours pas comprise.
Ce qui rend ces compose´s si singuliers est non seulement leur tempe´ratures critiques qui peuvent de´passer
les 100K mais aussi le fait que cette supraconductivite´ apparaˆıt dans des oxydes de cuivre ce´ramiques qui
sont typiquement des isolants.
Tous les SHTCs se caracte´risent par un empilement de plan CuO2 se´pare´s de re´servoirs de charge qui as-
surent le transfert des e´lectrons depuis les orbitales planaires de l’oxyge`ne vers les plans re´servoirs. Cette pro-
prie´te´ extreˆmement importante permet de faire varier la concentration en lacunes e´lectroniques dans les plans
CuO2. Les proprie´te´s e´lectroniques sont tre`s fortement modifie´es en fonction du nombre de porteurs dans les
plans CuO2. En l’absence de dopage, ces compose´s sont isolants et ordonne´s antiferromagne´tiquement. En
augmentant le dopage, ces compose´s deviennent supraconducteurs. Bien que son origine reste incomprise, la
supraconductivite´ des SHTCs peut eˆtre de´crite par la the´orie BCS. Ainsi, l’appariement entre les porteurs,
ide´e fondamentale de la the´orie BCS, n’est pas remis en cause. Cependant, contrairement aux cas BCS ou`
la phase normale est conside´re´e comme un bon me´tal, la situation dans les SHTCs est diffe´rente. En effet,
la phase normale (souvent appele´e phase de pseudogap) dans les SHTCs pre´sente de fortes de´viations a` un
me´tal standard. Au dela` de l’origine de la supraconductivite´ dans ces compose´s, c’est la compre´hension de
l’ensemble du diagramme de phase qui est un de´fi pose´ aux physiciens du solide.
Bien que les SHTCs soient probablement, apre`s les semi conducteurs, les syste`mes qui ont e´te´ le plus
e´tudie´s par les physiciens du solide, il n’existe pas vraiment de consensus quant a` la fac¸on de de´crire ce
diagramme de phase. Ne´anmoins, il est ge´ne´ralement admis que ces compose´s sont des isolants de Mott : ce
sont en effet les corre´lations e´lectroniques au sein des plans CuO2 qui sont responsables de leur caracte`re
isolant et de l’antiferromagne´tisme. Une partie du proble`me consiste donc a` savoir comment traiter l’ajout de
trous a` un isolant de Mott bi-dimensionnel. En particulier, l’une des questions de fond est de savoir comment
vont e´voluer les corre´lations AF dans la phase me´tallique.
Afin d’apporter des e´le´ments de re´ponse a` ces questions, de nombreuses e´tudes ont e´te´ re´alise´es afin
de suivre les modifications du spectre des ondes de spin en fonction du dopage. L’une des techniques de
choix pour sonder les corre´lations magne´tiques sont les mesures de diffusion ine´lastique de neutrons. Jusqu’a`
maintenant, l’e´tude par diffusion ine´lastique des neutrons dans les supraconducteurs a` haute tempe´rature
critique s’est essentiellement porte´e sur deux familles de compose´s : la famille monocouche La2−xSrxCuO4
et la famille bicouche YBa2Cu3O6+x. Alors que dans la phase isolante les corre´lations magne´tiques peuvent
eˆtre de´crites de fac¸on assez analogue, ce n’est pas le cas dans la phase me´tallique. Dans la mesure ou` les
corre´lations magne´tiques sont invoque´es comme moteur de l’instabilite´ supraconductrice, il est fondamental
de diffe´rentier les e´le´ments universels de ces corre´lations magne´tiques des spe´cificite´ de chacun des syste`mes.
Dans ce contexte, l’e´tude d’une troisie`me famille de compose´s telle que la famille Bi2Sr2CaCu2O8+x est
donc inte´ressante. La ne´cessite´ de disposer d’e´chantillons de volume suffisant (de l’ordre de la centaine de
mm3) pour re´aliser une e´tude de diffusion de neutrons a limite´ pendant longtemps le champ d’investigation
de cette me´thode sur le syste`me Bi2Sr2CaCu2O8+x. Cependant, ce syste`me est le syste`me de re´fe´rence
pour les techniques de surface, en particulier pour les technique de spectroscopie de charge telle que la
photo-e´mission re´solue en angle (ARPES) et la microscopie a` effet tunnel (STM). Ainsi l’e´tude du syste`me
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Bi2Sr2CaCu2O8+x pre´sente un second avantage, celui de pouvoir re´aliser une e´tude quantitative entre les
spectres d’excitation e´lectronique et de spin. Tel est le but de notre e´tude des corre´lations magne´tiques dans
la famille Bi2Sr2CaCu2O8+x.
De fac¸on comple´mentaire, cette the`se s’est e´galement inte´resse´e a` la nature particulie`re de la phase de
pseudogap. A certains e´gards, la phase normale des SHTCs peut paraˆıtre encore plus myste´rieuse que la
supraconductivite´ elle-meˆme. Dans la mesure ou` la supraconductivite´ est une instabilite´ de la phase normale,
l’un des pre´-requis a` la compre´hension de la supraconductivite´ dans les SHTCs est la compre´hension de
cette phase. Il existe principalement deux approches pour de´crire la phase de pseudogap. Dans une premie`re
approche, la phase de pseudogap est vue comme une phase pre´curseur de la phase supraconductrice (la phase
de pseudogap est alors vue comme un liquide de paires de Cooper incohe´rent). Dans une seconde approche, la
phase de pseudogap est vue comme un ordre en compe´tition avec la supraconductivite´. Diffe´rents parame`tres
d’ordre ont e´te´ propose´s pour de´crire cette phase de pseudogap. En particulier, certaines approches postulent
l’existence d’un ordre de boucle de courant dans la maille e´le´mentaire CuO2 qui respecte la syme´trie de
translation. De fac¸on remarquable, ce type d’ordre peut eˆtre, en principe, sonde´ directement par la diffusion
de neutrons. En effet, le champ magne´tique cre´e´ par ces boucles de courant peut se coupler avec le spin du
neutron pour donner lieu a` une diffusion de type magne´tique. Ce type d’ordre est tout a` fait original et n’a
e´te´ reporte´ a` ce jour dans aucun syste`me.
Cette the`se s’inte´resse donc a` deux aspects du diagramme de phases des supraconducteurs a` haute
tempe´rature critique, a` savoir l’e´volution des corre´lations AF et la nature de la phase de pseudogap. Dans le
Chap.1, nous pre´sentons la proble´matique des SHTCs. La sonde expe´rimentale utilise´e est la diffusion de neu-
trons que nous pre´senterons dans le Chap.2. Les trois familles de cupratres supraconducteurs que nous avons
e´tudie´es durant cette the`se sont : Bi2Sr2CaCu2O8+x, YBa2Cu3O6+x et La2−xSrxCuO4. Dans le Chap.3,
nous reportons les re´sultats de l’e´tude de la dynamique de spin dans le compose´ Bi2Sr2CaCu2O8+x. Dans
le Chap.4, nous pre´sentons une e´tude de´taille´e de la section efficace magne´tique associe´e a` diffe´rents types
d’ordres magne´tiques non conventionnels propose´s comme candidats possibles pour la phase de pseudogap.
Au cours des Chap.5 et 6, nous reportons respectivement les re´sultats de nos e´tudes de la phase de pseudo-
gap dans la famille de compose´s YBa2Cu3O6+x et La2−xSrxCuO4. Enfin, dans le Chap.7, nous synthe´tisons
l’ensemble des re´sultats expe´rimentaux obtenus au cours de cette the`se. Nous discutons en particulier les
conse´quences de nos re´sultats sur la description du diagramme de phase des SHTCs.
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1.1 La supraconductivite´ conventionnelle : quelques concepts
La supraconductivite´ a e´te´ mise en e´vidence dans le Mercure par le groupe de K.Onnes [2] en 1911
lors d’une e´tude sur la re´sistivite´ a` basse tempe´rature . Graˆce a` une avance technique sur la cryoge´nie, ils
observent les premiers une chute de la re´sistivite´ de plusieurs ordres de grandeur en dessous d’une tempe´rature
commune´ment appele´e depuis tempe´rature critique, note´e Tc ; le nom de supraconductivite´ fut donne´ a` cet
effet. Suite a` cette de´couverte, tous les me´taux et autres alliages disponibles sont e´tudie´s syste´matiquement.
Cet effet n’est pas une spe´cificite´ du compose´ Mercure puisqu’environ 20% des e´le´ments du tableau de
Mendeleiev sont supraconducteurs a` pression ambiante et 30% le sont sous pression[3]. La supraconductivite´
ne se caracte´rise pas seulement par la disparition de toute re´sistance e´lectrique (conductivite´ infinie) en
dessous de Tc, mais aussi par une re´ponse magne´tique bien particulie`re : lorsqu’un supraconducteur est
soumis a` un champ magne´tique, le supraconducteur e´crante ce champ magne´tique afin d’expulser les lignes de
champs magne´tique on parle alors de diamagne´tisme parfait. Ce dernier effet donne lieu a` l’image bien connue
d’un supraconducteur le´vitant au dessus d’un aimant. La supraconductivite´ est un phe´nome`ne quantique
remarquable car il peut eˆtre mis en e´vidence a` l’e´chelle macroscopique. Pendant plus de 40 ans, cet effet a
anime´ de nombreux de´bats the´oriques. C’est finalement Bardeen, Cooper et Schrieffer [4] qui propose`rent
une the´orie microscopique (note´ the´orie BCS) de cet effet en 1953. Comme on le verra, cette the´orie est
tre`s robuste afin d’expliquer la supraconductivite´ dans les me´taux et autres alliages. Alors que les physiciens
du solide pensaient en avoir fini avec la supraconductivite´, l’histoire rebondit autour des anne´es 70 avec la
mise en e´vidence d’une supraconductivite´ non conventionnelle dans les compose´s 1D[5], les fermions lourds
[6]. Cette supraconductivite´ est non conventionnelle car l’approche BCS ne suffit pas pour comprendre son
origine. L’histoire de la supraconductivite´ continue encore actuellement, avec en particulier deux nouvelles
familles : les cobaltates [7] et les graphines interacle´es [8] . Nous proposons dans cette partie de faire une
bre`ve description de la supraconductivite´ conventionnelle.
La supraconductivite´ est un nouvel e´tat e´lectronique de la matie`re dans la mesure ou` toutes les pro-
prie´te´s e´lectroniques sont modifie´es lorsque les me´taux sont dans cet e´tat, alors que cette transition n’est
accompagne´e d’aucun changement de structure, ni d’aucune modification des proprie´te´s du re´seau cristallin.
Comme dans le cas de toute instabilite´ e´lectronique, la compre´hension de la supraconductivite´ passe par la
re´ponse au questions suivantes :
1. Quel e´tat microscopique de´crit l’e´tat supraconducteur ?
2. Quelle interaction entre les quasiparticules de la phase normale est responsable de la supraconductivite´ ?
En se basant sur la the´orie BCS [4, 9, 10], nous proposons ici de re´pondre a` ces deux questions.
La supraconductivite´ : un nouvel e´tat de la matie`re
En ce qui concerne l’e´tat microscopique qui de´crit l’e´tat supraconducteur, une partie de la re´ponse a e´te´
donne´e par Cooper [11]. En effet, celui-ci a montre´ qu’en pre´sence d’une interaction attractive a` la surface
de Fermi, note´ Vk,k′c, deux e´lectrons de spins et de moments oppose´s peuvent former un e´tat de paire : les
paires de Cooper. Bien que son calcul concerne une paire d’e´lectron, il permet de montrer que le syste`me
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peut tendre vers une instabilite´ ou` la probabilite´ de pre´sence d’un e´lectron | k, ↑> est couple´e a` celle de
| −k, ↓>. Dans le cas ou` l’on applique l’ide´e de Cooper a` un nombre macroscopique d’e´lectrons, la situation
est beaucoup plus complique´e : les paires interfe`rent entre elles, posant un proble`me a` un N corps. Cependant
l’approximation de paires ge´ne´ralise´e a` l’ensemble des e´lectrons de la surface de Fermi donne de surprenants



















l’Hamiltonien HBCS se re´duit alors a` un Hamiltonien Hm qui est biline´aire pour les ope´rateurs de cre´ation et
d’annihilation et qui se diagonalise simplement par une transformation canonique line´aire [9, 10](ou encore
appele´e transformation de Bogoluibov) :





c†−k,↓ = −vkγk + u∗kγ†−k (1.4)
Les coefficients uk et vk sont choisis pour diagonaliser l’hamiltonien Hm et ve´rifient : | uk |2 + | vk |2=1. Ils
vient alors que :













ǫ2k+ | ∆k |2. Les ope´rateurs γk et γ†k sont des combinaisons line´aires d’ope´rateurs de fermions.
Ce sont donc aussi des ope´rateurs de fermions caracte´rise´s par un spectre d’excitations e´lectroniques : Ek.
Comme pour toute the´orie de champ moyen, il existe une e´quation d’auto-cohe´rence impose´e ici par l’Eq.1.1












Nous venons de pre´senter un traitement en champ moyen de l’ide´e de Cooper ge´ne´ralise´e a` l’ensemble de la
surface de Fermi. En dessous d’une certaine tempe´rature, l’Eq.1.1 admet une solution non triviale (c’est-a`-
dire ∆k=0), l’e´tat supraconducteur dans cette approche de champ moyen est alors de´crit par de nouvelles
quasiparticules γk et γ
†
k caracte´rise´es par une nouvelle relation de dispersion : Ek=
√
ǫ2k+ | ∆k |2. Il faut
noter que dans l’article original de BCS [4], ce n’est pas cette approche mais une approche variationnelle
qui a e´te´ utilise´e. Ces deux approches sont parfaitement e´quivalentes [10]. On de´nommera donc la the´orie
pre´sente´e comme la the´orie BCS.
1.1.1 Le couplage e´lectron-phonon comme moteur de l’instabilite´
Jusqu’a` maintenant, nous avons postule´ l’existence d’une interaction attractive dans le syste`me qui dans
une approche de champ moyen permet de transiter vers un e´tat ou` les e´lectrons sont apparie´s. Cependant nous
n’avons pas aborde´ l’origine physique de cette attraction entre les e´lectrons. Inte´ressons nous tout d’abord a`
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quelques ordres de grandeur. Le gain d’e´nergie dans la phase supraconductrice est de l’ordre de N(0)(kBTc)
2
avec N(0) qui correspond a` la densite´ d’e´tat au niveau de Fermi dans la phase normale. Concre`tement pour
un supraconducteur conventionnel, cela signifie que 10−3 e´lectrons vont voir leur e´nergie changer de 10−3eV,
d’ou` une variation de l’e´nergie par atome de l’ordre de 10−6eV. La variation d’e´nergie du syste`me entre
la phase supraconductrice et me´tallique est tre`s faible par rapport aux e´nergies caracte´ristiques pre´sentes
dans le syste`me, a` savoir l’interaction Coulombienne (de l’ordre de 1ev par atome) et l’interaction e´lectron-
phonon (de l’ordre de 10−3eV). Il est donc clair que de telles conside´rations ne sont pas un bon moyen
pour re´ve´ler le moteur de l’instabilite´ supraconductrice. En fait, pour chacune des interactions pre´sentes
dans le syste`me (en l’occurrence les interactions Coulombienne et phononique), il faut a` priori re´soudre le
proble`me comple`tement afin de conclure sur leur roˆle dans l’instabilite´. Malgre´ cette difficulte´, Fro¨lich a
propose´ une interaction[12] qui est maintenant reconnue comme le moteur de l’instabilite´ supraconductrice
conventionnelle. L’interaction attractive re´sulte de l’interaction entre les e´lectrons et les vibrations du re´seau.
Le roˆle joue´ par cette interaction a e´te´ en particulier confirme´ par la de´pendance isotopique de Tc [13] . Dans
une approche semi-classique [10], on conside`re un re´seau de charges positives (caracte´rise´ par une e´nergie
ωre) et un gaz d’e´lectron qui se de´place librement sur ce re´seau. Si on rajoute une charge dans le syste`me
d’e´nergie ωe, l’e´crantage de la charge sera diffe´rent en fonction de la valeur de ωe. Si ωe >> ωre alors le
re´seau ne peut e´cranter la charge, seuls les e´lectrons contribuent a` l’e´crantage, la polarisabilite´ est celle du
gaz d’e´lectron : ǫel(q) = q+q0 ou` q0 correspond au vecteur d’onde de Thomas Fermi. Par contre, si ωe ≈ ωre,
le re´seau contribue a` l’e´crantage. La constante die´lectrique s’e´crit alors : ǫ(q, ω) = ǫel(q)
ω2−ω2q
ω2 . Etant donne´s
deux e´lectrons de vecteurs d’onde k et k′ (et d’energie ǫk et ǫk′) leur e´nergie d’interaction effective s’e´crit :






) avec q = k − k′ et h¯ω=ǫk-ǫk′ . Cette interaction de´pend a` la fois de
q et de la fre´quence. Cette de´pendance en fre´quence traduit le fait que l’interaction n’est pas instantane´e
mais retarde´e par la vitesse de propagation des ondes e´lastiques, petite devant la vitesse des e´lectrons. On
reporte sur la Fig.1.1.a) la de´pendance de l’interaction attractive pour un q donne´. Qualitativement, cette
interaction pre´sente deux caracte´ristiques : (i) si h¯ω > h¯ωD ou` h¯ωD correspond a` la fre´quence de Debye,
l’e´crantage par le re´seau est faible. Ainsi seuls les e´lectrons d’e´nergie proche (typiquement 10−1eV) de celle
des e´lectrons de la surface de Fermi seront sensiblement affecte´s (ii) dans le cas ou` h¯ω < h¯ωD, l’interaction
est alors attractive. Suivant l’approche BCS (interaction inde´pendante de l’e´nergie), on peut simplifier cette
interaction et la mettre sous la forme :
Veff (q, ω) = −V si | EF − h¯ω |< h¯ωD
Veff (q, ω) = 0 sinon
Ainsi l’interaction attractive ne´cessaire a` la formation des paires de Cooper est dans le cas de la the´orie
BCS [4] cre´e par le couplage e´lectron phonon. On retiendra que ce couplage est inde´pendant de q et peut
eˆtre pris, dans une premie`re approximation, inde´pendant de l’e´nergie jusqu’a` une e´nergie de coupure h¯ωD
puis nul au dela`.
1.1.2 Signature expe´rimentale de la the´orie BCS
L’e´tat supraconducteur tel qu’il est de´crit par la the´orie BCS se caracte´rise par de nouvelles quasiparticules
et un spectre e´lectronique modifie´. Par sa nature microscopique, la the´orie BCS permet de calculer les
diffe´rentes fonctions de re´ponse de l’e´tat supraconducteur et de les comparer aux mesures expe´rimentales.




Calcul des fonctions de re´ponse dans l’e´tat supraconducteur
La premie`re conse´quence de l’e´tat supraconducteur est l’ouverture d’un gap dans le spectre e´lectronique.
Ainsi, toutes les techniques sensibles a` la densite´ de porteurs au niveau de fermi doivent indiquer une
diminution. Cette diminution est d’autant plus grande que T est petite et s’e´loigne de Tc. C’est en effet
ce qu’indiquent par exemple les mesures de chaleur spe´cifique et de spectroscopie tunnel (pour une revue
voir par exemple [14]). La deuxie`me conse´quence de l’e´tat supraconducteur est l’apparition de facteurs de
cohe´rence dus au changement de l’e´tat fondamental entre la phase normale et la phase supraconductrice.
En calculant les e´le´ments de matrice entre les e´tats des e´lectrons de conduction dans l’e´tat supraconducteur
et dans l’e´tat normal, on ne peut que constater la grande diffe´rence entre ces deux e´tats [4]. En effet, entre
T=0 et Tc, le syste`me est constitue´ :
– (i) de l’e´tat fondamental dans lequel les e´lectrons sont apparie´s
– (ii) des e´tats excite´s constitue´s des paires de Cooper orthogonales a` l’e´tat fondamental et des e´lectrons
non apparie´s
Inte´ressons nous au calcul des fonctions de re´ponse dans l’e´tat supraconducteur. Lorsque la perturbation
est faible, le supraconducteur peut eˆtre de´crit par l’Hamiltonien de champ moyen pre´ce´demment discute´.
L’excitation induite va modifier l’e´tat du supraconducteur qui peut eˆtre de´crit par la cre´ation ou` l’annihilation
de quasiparticule. La perturbation peut eˆtre cre´e´e par une onde e´lectromagne´tique, une onde sonore ou encore
un gradient de tempe´rature. La re´ponse du syste`me sera alors caracte´rise´e par la susceptibilite´ associe´e a`
l’excitation applique´e au syste`me. Dans tous les cas, le calcul de la fonction de re´ponse est le meˆme, il faut
tenir compte d’un nouveau terme Hi dans l’Hamiltonien de champ moyen. Ge´ne´ralement quelque soit la







Le terme Bk,k′ correspond a` l’e´le´ment de matrice de l’ope´rateur de perturbation qui diffuse un e´lectron
de l’e´tat | k, σ > vers un e´tat | k′, σ′ >. Dans le cas ou` la perturbation se couple a` un ope´rateur de
charge alors Bk,k′ = B−k,−k′ (cas I). Dans le cas ou` la perturbation se couple a` un ope´rateur de spin alors
Bk,k′ = −B−k,−k′ (cas II) [4].
La transforme´e de Bogolioubov permet de re´e´crire Hi. En effet, d’apre`s les Eq.1.1 :
Mop(q) = c
†
k′,↑ck,↑ ± c†k′,↓ck,↓ = (uk+quk + vk+qvk)(γ†k+qγk − γ†−kγ−k+q) (1.8)
±(uk+qvk − vk+quk)(γ†k+qγ†−k − γ−k+qγk)
± correspond aux cas (I) et (II) et Mop(q) correspond a` la transforme´e de Fourier de l’ope´rateur qui se
couple a` la perturbation. On note H(q) la transforme´e de Fourier de l’ope´rateur de perturbation. Suivant
un de´veloppement au second ordre en perturbation, la perturbation cre´e une re´ponse du syste`me dont la




|< Ψf |Mop(q) | Ψi |>2
Wi −Wf (1.9)
ou` la somme s’effectue sur tous les e´tats interme´diaires f. La de´composition de Mop(q) en fonction des
ope´rateurs de cre´ation et d’annihilation (voir Eq.1.1.2) permet d’identifier les diffe´rents types de processus.
A chacun de ces processus correspondront une augmentation d’e´nergie ∆E = Wi − Wf et une certaine
probabilite´ en fonction de l’occupation de l’e´tat initial et de l’e´tat final. La susceptibilite´ est alors donne´e
par : χ(q) = M(q)H(q) . On re´sume dans le Tab.1.1.2 les diffe´rents parame`tres qui permettent de calculer la
susceptibilite´ magne´tique.
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Operateur ∆E Facteur de Cohe´rence Probabilite´ d’occupation
γ†k+qγk Ek+q-Ek (uk+quk + vk+qvk) (1-f(Ek+q))f(Ek)
γ†−kγ−k−q Ek- Ek+q (uk+quk + vk+qvk) (1-f(Ek)f(Ek+q)
γ†k+qγ
†
−k Ek+q+Ek (uk+qvk − vk+quk) f(Ek+q)f(Ek)
γ−k+qγk -Ek+q-Ek (uk+qvk − vk+quk) f(-Ek+q)f(-Ek)
Tab. 1.1: E´le´ments de matrice pour les ope´rateurs de diffusion a` une particule. Pour chaque
ope´rateur qui apparaˆıt dans le calcul de la susceptibilite´, on reporte la variation
d’e´nergie associe´e au processus de diffusion conside´re´, ainsi que le facteur de cohe´rence
et le produit des probabilite´s d’occupation des e´tats finaux et initiaux.
On est donc maintenant capable de calculer les diffe´rentes fonctions de re´ponse de l’e´tat supraconducteur
dans l’approche BCS. Nous illustrerons notre propos en nous inte´ressant au cas de la susceptibilite´ magne´tique
(celui-ci sera repris dans les chapitres suivants) et au cas de la relaxation de spin nucle´aire.
Cas de la susceptibilite´ magne´tique
Pour la susceptibilite´ magne´tique, le champ magne´tique se couple au spin de l’e´lectron, on a donc Bk,k′ =
−B−k,−k′ , on se trouve alors dans le cas (II) avec Bk,k′ = −µeH(k − k′), ou` H(q) repre´sente alors la
transforme´e Fourier du champ magne´tique. Si l’on suppose que la syme´trie d’inversion est respecte´e, alors






Ek+q − Ek +(uk+qvk−vk+quk)
2 1− f(Ek+q)− f(Ek)
Ek+q + Ek
(1.10)
Dans le cas d’un champ magne´tique uniforme : H(q) = H0δ(q), l’expression de la susceptibilite´ uniforme





. Ce re´sultat est en parfait accord
avec les mesures de Yosida [15] reporte´es sur la Fig.1.1.c). Le fait le plus surprenant est que la susceptibilite´
est nulle a` basse tempe´rature. Dans l’approche BCS, cela correspond au fait que dans l’e´tat fondamental les
e´lectrons sont apparie´s en paires avec un e´tat de spin S=0.
Cas du temps de relaxation du spin nucle´aire
Historiquement, ce sont les mesures RMN de Hebel et Slichter qui ont montre´ la pertinence de la the´orie
BCS[16, 17]. Dans les me´taux, le temps de relaxation nucle´aire vient principalement de l’e´nergie d’e´change
des e´lectrons au niveau de Fermi. Ainsi, on s’attend a` une diffe´rence dans le temps de relaxation nucle´aire
entre la phase supraconductrice et la phase normale. Le temps de relaxation T1 est inversement proportionnel




k′,↑ck,↑− c†−k′,↓ck,↓. Comme dans le cas de la susceptibilite´
magne´tique, on se trouve dans le cas (II)[4, 17]. La seule diffe´rence est que l’on somme aussi sur k′. De la
meˆme fac¸on que pour la susceptibilite´ magne´tique, on peut de´river le rapport entre le temps de relaxation












Hebel et Slichter ont e´te´ les premiers a` mesurer le temps de relaxation du spin du noyau dans l’e´tat
supraconducteur de l’aluminium [16, 17]. Le rapport des temps de relaxation pre´sente une e´volution tout
a fait singulie`re : a` mesure que la tempe´rature de´croˆıt le rapport augmente jusqu’a` T=0.8Tc puis chute a`
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ze´ro. Ce maximum est souvent re´fe´rence´ comme le pic d’Hebelet et Slichter. Comme on peut le voir sur la
Fig.1.1.d) (d’apre`s [18]), il est bien de´crit par l’Eq.1.1.2 [18]. Le pic d’Hebel et Slichter est une conse´quence
directe de l’effet des facteurs de cohe´rence.
Au dela` du succe`s de la the´orie BCS pour rendre compte des mesures de susceptibilite´s magne´tiques et
du pic d’Hebel et Slichter, c’est finalement l’ensemble de l’aptitude de la the´orie BCS a` rendre compte
de la majeure partie des observations expe´rimentales qui a e´tabli le succe`s cette the´orie. Cependant, nous











Fig. 1.1: La the´orie BCS quelques concepts : a) Sche´ma de l’interaction effective entre deux
e´lectrons via l’interaction e´lectron-phonon (en rouge celle de´duite de la description
semi-classique, en vert approximation utilise´e dans la the´orie BCS) b) Sche´mas de la
dispersion e´lectronique dans la phase normale (en rouge) et dans la phase supracon-
ductrice (en vert) c) Rapport de la susceptibilite´ de la phase supraconductrice et de
la phase normale, les points croix correspondent aux valeurs expe´rimentales d’apre`s
[15]. d) Rapport des temps de relaxation dans la phase supraconductrice et la phase
normale pour l’Al. Les points correspondent aux mesures, la ligne correspond a` la
pre´diction BCS d’apre`s [18].
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1.1.3 Analyse critique de la the´orie BCS
Les raisons d’un succe`s
L’ide´e premie`re de la the´orie BCS est base´e sur la formation de paires d’e´lectrons. Bien que cette hypothe`se
soit valide lorsque l’on conside`re deux e´lectrons a` la surface de Fermi d’un me´tal, on peut s’interroger sur
sa ge´ne´ralisation a` l’ensemble de la surface de Fermi. En effet, la the´orie BCS traite de fac¸on inde´pendante
les paires de Cooper alors qu’a` priori ces paires de Cooper sont toutes ”me´lange´es” les unes aux autres. La
question est donc de savoir pourquoi l’approche de champ moyen que nous avons discute´e marche t-elle si
bien ?
Dans une approche gaussienne des fluctuations du parame`tre l’ordre, le mode`le gaussien reste valable tant
que la longueur de corre´lation (ǫ(T )) est petite par rapport a` la longueur de Ginsburg ( note´ ǫG), c’est-a`-dire
la longueur de porte´e des interactions entre les fluctuations [10]. Dans le cas des supraconducteurs, ǫG est de
l’ordre des rayons des paires de Cooper (a` savoir 100A˚) [10]. Cette distance est tre`s grande devant la distance
e´lectron-e´lectron, ce qui signifie que meˆme pre`s de la tempe´rature de transition Tc, le mode`le gaussien et
donc le mode`le de champ moyen de´crivent les fluctuations de manie`re satisfaisante. Le succe`s de la the´orie
BCS re´side ainsi dans la grande valeur des longueurs de corre´lation des paires de Cooper.
Au-dela` de la the´orie BCS : l’approche couplage fort
Bien que la the´orie BCS permette de comprendre qualitativement la plupart des phe´nome`nes associe´s a` la
supraconductivite´, certaines de´viations existent entre les mode`les et les expe´riences. On peut en citer deux :
La premie`re est le lien entre l’amplitude du gap supraconducteur a` tempe´rature nulle et Tc. Dans le cadre
BCS, on attend un rapport de 2∆(0)/kBTc=3.53. Cependant, ce rapport passe a` 4.3 pour le Plomb et a` 4.6
pour le Mercure [19]. Une seconde de´viation observe´e est lie´e a` l’e´volution en tempe´rature du champ critique.
Selon la the´orie BCS, Hc=H0(1− (T/Tc)2). Ne´anmoins, dans les cas du Plomb et du Mercure, la concavite´
est oppose´e [20]. Pour comprendre ces de´viations, il faut aller plus loin que l’approximation re´alise´e sur le
potentiel attractif Veff et tenir compte de la forme pre´cise du spectre phononique de chacun des e´le´ments,
ainsi que de la nature dynamique de l’interaction. Un tel traitement est re´alise´ dans le cadre de la the´orie
de couplage fort Migdal-Eliasherberg.[9, 21, 22].
Quelle tempe´rature critique maximale ?
Finissons cette bre`ve revue de la the´orie BCS en concluant sur la tempe´rature critique maximale que l’on
peut de´duire dans le cadre de cette the´orie. Selon la the´orie BCS, Tc est donne´e par :
Tc = 0.85ΘD exp(− 1
N(0)V
)
Dans le cas d’un me´tal tridimensionel, on s’attend typiquement a` une Tc de l’ordre de quelque dizaine de K
[23]. Partant de l’e´quation ci-dessus diffe´rents types de recherches ont e´te´ re´alise´s pour trouver des compose´s
de grande valeur de Tc. En particulier, les chimistes se sont inte´resse´s a` des compose´s pre´sentant une forte
de´nsite´ d’e´tat au niveau de Fermi et un fort couplage e´lectron-phonon. C’est dans ces conditions que Bednorz
et Mu¨ller ont commence´ a` s’inte´resser aux oxides contenant des me´taux de transitions avec des orbitales eg
partiellement remplies tels que : Ni3+,Fe4+ ou Cu2+ pre´sentant un fort effet Jahn-Teller [24].
1.2 Les supraconducteurs a` haute tempe´rature critique
La de´couverte de la supraconductivite´ dans les cuprates [1] et l’augmentation rapide de la tempe´rature de
transition au cours des anne´es 1986 et 1987, passant au-dessus de la tempe´rature de l’azote liquide [25], ont
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suscite´ un grand inte´reˆt au sein de la communaute´ de la matie`re condense´e. En effet, avant cette de´couverte,
la tempe´rature critique maximale culminait a` 23K depuis plusieurs de´cennies. La de´couverte de Bednorz et
Mu¨ller n’est pas seulement spectaculaire car les valeurs des Tc atteintes dans ces compose´s sont grandes,
mais aussi car cette supraconductivite´ apparaˆıt dans les oxydes de cuivre ce´ramiques qui sont typiquement
des isolants. Clairement, un nouveau me´canisme d’appariement supraconducteur peut eˆtre attendu [26].
Dans cette partie, nous proposons dans un premier temps une pre´sentation du diagramme de phase et
de la structure e´lectronique des supraconducteurs a` haute tempe´rature critique (note´s SHTC). Bien que
la supraconductivite´ dans ces compose´s semble originale, il convient de s’interroger sur la pertinence de la
the´orie BCS pour sa description. Cette interrogation nous ame`nera alors a` discuter la nature de la phase
normale ainsi que les divers sce´narios propose´s pour de´crire l’instabilite´ supraconductrice dans ces compose´s.
On s’inte´ressera plus particulie`rement dans une dernie`re partie au roˆle ainsi qu‘a` la nature des corre´lations
antiferromagne´tiques (note´es AF).
1.2.1 Pre´sentation des SHTCs
Toutes les familles de compose´s a` haute tempe´rature critique ont en commun la meˆme structure de base :
celle de plans CuO2 superpose´s les uns aux autres. Ces compose´s peuvent eˆtre dope´s, et en fonction du
dopage le nombre de porteurs dans les plans CuO2 varient. Tous ces compose´s sont caracte´rise´s par un
meˆme diagramme de phase que nous reportons sur la Fig.1.2 a).
Diagramme de phase
A dopage nul, ces compose´s sont isolants et sont classe´s dans la cate´gorie des isolants de Mott [26]. Selon
la the´orie des bandes, le syste`me devrait eˆtre un me´tal. Il est en fait isolant a` cause de la forte re´pulsion
e´lectron-e´lectron. Une discussion de´taille´e de cette phase sera propose´e dans la section suivante.
Quand le syste`me est dope´, les trous mobiles alte`rent fortement les corre´lations AF, l’ordre AF disparaˆıt
typiquement pour 2 a` 4% de trous dans la matrice AF. Meˆme si l’ordre a` longue distance disparaˆıt, le syste`me
reste isolant et de fortes corre´lations AF a` courte porte´e sont encore pre´sentes. A` basse tempe´rature, quand
les trous commencent a` se localiser, la dynamique de spin se ge`le et donne alors lieu a` un e´tat de verre de
spin.
La phase supraconductrice Au dessus d’un dopage de 5 a` 6% de trous, le syste`me devient me´tallique
et supraconducteur a` tre`s basse tempe´rature. A` mesure que le dopage augmente, la tempe´rature critique
augmente dans un premier temps, et sature a` une valeur maximale autour d’un dopage de 15% et puis
de´croˆıt. Le dopage pour lequel la tempe´rature critique est maximale est appele´ dopage optimal. De part et
d’autre du dopage optimal, on de´finit la phase sous dope´e ou` la Tc augmente a` mesure que l’on dope, et la
phase surdope´e ou` la Tc diminue quand on dope le syste`me. A travers le diagramme de phase, la tempe´rature
critique supraconductrice a une de´pendance en forme de doˆme centre´ au dopage optimal.
L’e´tat me´tallique au dessus de Tc fait l’objet de nombreuses e´tudes et pre´sente de nombreuses proprie´te´s
atypiques qui n’ont a` ce jour e´te´ rencontre´es que dans ce type de mate´riaux. Deux parties du diagramme de
phase sont singulie`res, la phase sous dope´e et la phase se trouvant au niveau du dopage optimal. La re´gion
anormale dans la phase sous dope´e est appele´e phase de pseudogap, la re´gion anormale au niveau du dopage
optimal est appele´e phase de me´tal e´trange (voir 1.2 a)).
La phase de me´tal e´trange Comme son nom l’indique, cette phase se caracte´rise par un e´tat me´tallique
pre´sentant des proprie´te´s e´tranges. Dans une approche de type liquide de Fermi pour un syste`me bi-
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dimensionel, la partie imaginaire de l’e´nergie propre des e´lectrons (nomme´e aussi partie imaginaire de la
”self e´nergie”), note´ Σ
′′
FL, se met sous la forme Σ
′′
FL(ω) ≈ ω2 logω, la re´sistivite´ de´duite est alors line´aire en
tempe´rature et le nombre de porteur est inde´pendant de la tempe´rature. Dans le cas de la phase e´trange,
la partie imaginaire de l’e´nergie propre est line´aire avec l’e´nergie, la re´sistivite´ est line´aire en fonction de la
tempe´rature, la constante de Hall augmente a` mesure que la tempe´rature diminue. Ces quelques e´le´ments
sont souvent cite´s comme exemples du comportement non liquide de Fermi de la phase me´tal e´trange.
La phase de pseudogap La phase de pseudogap se caracte´rise par la suppression partielle des excitations
de basse e´nergie tant dans le canal de charge que dans le canal de spin en dessous d’une certaine tempe´rature
T∗ > Tc[27, 28, 29]. Bien que toutes les techniques expe´rimentales ne donnent pas exactement les meˆmes
valeurs pour T∗, ces valeurs sont souvent tre`s proches et leurs e´volutions en dopage sont similaires : a` mesure
que le dopage augmente, T∗ diminue. Son origine ainsi que son interpre´tation ne font actuellement pas
consensus. En effet, comme on le verra, pour certains cette phase correspond a` une transition de phase et
pour d’autres a` une phase de croisement (traduit de l’anglais ”cross-over”)[27].
La phase surdope´e La situation semble en revanche un peu plus simple dans la phase surdope´e. En ef-
fet, les mesures de re´sistivite´ re´alise´es sur le Tallium indiquent une de´pendance en T2[30]. Les mesures de
susceptibilite´ indiquent un comportement de type Pauli [31] et les mesures de photo-e´mission re´solue en
angle (note´e ARPES de l’anglais ”Angle Resolved Photo Emission Spectroscopie”) [32] et les mesures des
oscillations de la magne´to re´sistance re´solue en angle (note´e AMRO de l’anglais ”Angle MagnetoResistance
Oscillations”) [30, 33] sugge`rent la pre´sence de quasiparticules obe´issant a` la the´orie du liquide de Fermi. La
phase normale surdope´e est donc ge´ne´ralement conside´re´e comme un bon me´tal.
Structure e´lectronique a` dopage nul
Dans tous les cuprates, la valence du cuivre est 2+, ce qui signifie que son e´tat e´lectronique est dans la
configuration 3d9. Le cuivre est entoure´ de six atomes d’oxyge`ne formant un octae`dre au centre duquel se
trouve l’atome de Cuivre. La distorsion a` la structure parfaite de l’octae`dre se´pare les orbitales eg de fac¸on
a` ce que l’orbite partiellement occupe´e de plus haute e´nergie soit l’orbite dx2−y2 (voir Fig.1.2 c)). Les lobes
de l’orbite dx2−y2 pointent directement le long des orbitales p des oxyge`nes voisins, formant ainsi une forte
liaison covalente avec un parame`tre de saut de l’orbite p vers l’orbite d, note´ tpd[26, 34]. A dopage nul, ces
compose´s sont isolants et sont classe´s dans la cate´gorie des isolants de Mott. Selon la the´orie des bandes, le
syste`me devrait eˆtre un me´tal. Il est en fait isolant a` cause de la forte re´pulsion e´lectron-e´lectron. La structure
e´lectronique est de´crite par un mode`le a` trois bandes, ou` dans chaque plaquette CuO2 on a l’orbitale du
cuivre dx2−y2 et les deux orbitales p de l’oxyge`ne. L’orbitale de cuivre est occupe´e par un seul e´lectron alors
que celle du l’oxyge`ne est occupe´e par deux e´lectrons, mais ses e´tats sont hybride´s a` cause du terme de saut
tpd. La valeur de tpd est grande et est de l’ordre de 1.5eV [35]. En fait, un me´lange entre les orbitales des deux
oxyge`nes existe aussi graˆce a` un terme tpp non nul [36, 37], de l’ordre de 0.65eV [35]. Cependant, l’e´nergie
la plus importante dans le syste`me est l’e´nergie de re´pulsion Coulombienne sur le site du cuivre,note´ Ud de
l’ordre de 9.5ev [35]. Pour de´crire cette e´nergie de re´pulsion, il est plus facile de partir d’une description en
terme de trous : une repre´sentation sche´matique est propose´e sur la Fig.1.2 c. Le cuivre en configuration
d9 est repre´sente´ par une e´nergie Ed occupe´e par un seul trou avec un spin S=
1
2 . L’orbitale p de l’oxyge`ne
est vide et se trouve a` une e´nergie Ep plus grande que Ed. L’e´nergie pour doubler l’occupation du niveau
d’e´nergie Ed (menant ainsi a` une configuration d
8) est note´e Ud qui est tre`s grande et peut eˆtre conside´re´e
comme infinie. L’e´nergie d’excitation la plus basse du syste`me correspond au transfert d’une charge d’un
trou de l’orbitale d vers l’orbitale p avec une amplitude -tpd. Si Ep-Ed est suffisamment large compare´e a`
tpd, le trou formera un moment local sur le site du cuivre. Dans le sche´ma de Zaanen et al. [38], cela fait
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re´fe´rence a` un isolant a` transfert de charge. Dans ce cas la`, Ep-Ed joue le roˆle du terme de Hubbard effectif,
note´ U, dans un mode`le d’isolant de Mott a` une bande. Expe´rimentalement, un gap de 2eV est observe´ et
interpre´te´ comme une excitation de transfert de charge. Tout comme dans un isolant de Mott a` une bande,
ou` le saut virtuel pour avoir une double occupation donne un terme d’interaction d’e´change JS1S2 ou` J=
4t2
U ,
le moment local sur le site voisin du cuivre pre´fe`re eˆtre aligne´ AF parce que les deux spins peuvent ainsi
sauter ”virtuellement ” sur l’orbital d’e´nergie Ep. Dans ce mode`le effectif a` une bande, si l’on ignore l’e´nergie
Up pour la double occupation de l’orbite p avec des trous, le terme de saut effectif entre deux cuivres est
alors donne´ par t=
t2pd
Ep−Ed





. La faible valeur du gap de transfert de charge (Ep-Ed) fait que la valeur du terme d’e´change est attendue
grande. C’est effectivement le cas expe´rimentalement. Les mesures Raman qui sondent les excitations a`
deux magnons [39] et les mesures de diffusion ine´lastique de neutrons [40, 41] qui permettent de remonter
a` la dispersion des magnons indiquent une valeur de J de l’ordre de 100 a` 150meV en fonction du syste`me
conside´re´. Cette valeur de J est particulie`rement grande. On retiendra donc qu’a` dopage nul, les compose´s
SHTC sont des isolants de Mott ordonne´s antiferromagne´tiques de spin S=1/2.
Trou de dopage
Tout le proble`me des cuprates consiste donc a` comprendre quel est l’effet du dopage en trous sur les plans
CuO2. Encore aujourd’hui, cette question fait l’objet de nombreux de´bats. Diffe´rents types d’approches ont
e´te´ de´veloppe´s au cours des anne´es pour traiter de proble`me. Un certain nombre de the´ories conside`rent
le mode`le a` trois bandes comme le bon point de de´part pour la description des supraconducteurs a` haute
tempe´rature critique [42, 43] . Ne´anmoins, la description comple`te du de´placement des trous dans un mode`le
a` trois bandes est complique´e [26].
A cause de cette difficulte´, de nombreux mode`les re´duisent ce mode`le a` trois bandes a` un mode`le effectif
a` une bande. L’ide´e essentielle est que le trou de dopage re´sonne sur les quatre oxyge`nes entourant l’atome
de cuivre et le spin du trou de dopage se combine avec le spin de l’atome de cuivre pour former un e´tat
singulet. Telle est l’ide´e du singulet Zhang-Rice [44]. Le singulet Zhang-Rice peut sauter d’un site a` un autre.
Puisque ce saut est un processus en deux e´tapes, le sauf effectif (note´ t) associe´ au de´placement du singulet
Zhang-Rice est de l’ordre de t2pd/(Ep-Ed). Le mode`le a` trois bandes dope´ en trous peut donc se simplifier par
un mode`le a` une bande sur un re´seau carre´ d’atome semblable avec un terme de saut t donne´ pre´ce´demment
et avec Ep-Ed qui joue le roˆle analogue de U. Le mode`le se re´duit alors au mode`le de Hubbard a` une bande










ou` c†i,σ (ci,σ) sont les ope´rateurs de cre´ation (respectivement d’annihilation), et ni,σ=c
†
i,σcj,σ est l’ope´rateur
de nombre d’occupation dans l’e´tat i. Les termes ti,j correspondent aux termes de saut entre le site i et le
site j. Suivant le rapport U/W (W=8t correspond a` la largeur de bande), cet Hamiltonien est traite´ soit
dans la limite couplage fort (c’est a` dire U>>W), soit dans la limite couplage faible (c’est a` dire U<<W).
Dans la limite de couplage faible, les quasiparticules sont des fermions faiblement corre´le´s par la re´pulsion
intra-site U. Les corre´lations magne´tiques sont traite´es comme des perturbations, dans une approximation
de type RPA. Les proprie´te´s du syste`me sont alors essentiellement controˆle´es par les effets d’emboˆıtement
de la surface de Fermi et par la proximite´ de la singularite´ de Van Hove au demi remplissage. Bien que
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Fig. 1.2: Pre´sentation des SHTC : a) Diagramme de phase des SHTCs (AF : An-
tife´rromagne´tisme, SC : Supraconducteur), b) Structure e´lectronique des ions Cu2+
et O−1. Le champ cristallin le`ve la de´ge´ne´rescence des orbitales d. L’hybridation entre
les orbitales d et p donne les bandes CuO. c) Sche´ma de la structure e´lectronique du
cuivre et de l’oxyge`ne dans les plans CuO2 dans une approche de type trou.
21
1 Introduction
cette limite ne semble pas tre`s adapte´e a` la proble´matique des cuprates, elle semble donner des re´sultats
satisfaisants dans la phase surdope´e du diagramme de phase.
Dans la limite de couplage fort, l’Hamiltonien de Hubbard se rame`ne au mode`le t-J[26] :











ou` P est l’ope´rateur de projection qui restreint l’espace de Hilbert ou` la double occupation d’un site est inter-
dite. Des calculs nume´riques partant du mode`le de Hubbard a` trois bandes sugge`rent un bon recouvrement
avec le mode`le de Hubbard a` une bande et le mode`le t − t′ − J avec des parame`tres typiques J=128±5 et
un rapport J/t de l’ordre de 1/3 [26] (le terme t’ correspond au terme de saut vers les sites 2eme voisin plus
proche). Dans ce type d’approche, le proble`me re´side alors dans le traitement du mode`le t − J , on pourra
par exemple se re´fe´rer a` la revue de P.Lee sur le sujet.
En fait, les cuprates sont souvent pre´sente´s comme e´tant un re´gime interme´daire ou` U ≈ 8t = W . Il est
inte´ressant de noter que dans cette limite les traitements nume´riques du mode`le de Hubbard dans l’approche
couplage fort et dans l’approche couplage faible donnent des re´sultats assez similaires [45, 46].
Il est clair que le diagramme de phase de ces compose´s est beaucoup plus complique´ que dans le cas des
compose´s de´crits par la the´orie BCS. En effet, la supraconductivite´ dans ces compose´s n’est qu’une partie du
proble`me dans ce diagramme de phase. C’est finalement le diagramme de phase entier qui pose proble`me.
1.2.2 Une supraconductivite´ non conventionnelle
Avant de de´crire de fac¸on pre´cise les spe´cificite´s des SHTC tant dans la phase normale que dans la phase
supraconductrice, nous voulons ici discuter la supraconductivite´ dans ces compose´s afin de voir dans quelle
mesure elle peut eˆtre de´crite par la the´orie BCS.
Des valeurs Tc impressionnantes Pour certains physiciens de la matie`re condense´e, le succe`s de la the´orie
BCS et de son raffinement sous la forme de la the´orie de couplage fort Eliasberg [22] avaient fait de l’excellent
traite´ sur la supraconductivite´ e´dite´ par R.D.Parks [9] en 1969 ”the last nail in the coffin (of superconducti-
vity)”. On imagine assez bien quel choc a pu eˆtre la mise en e´vidence de compose´s ayant des tempe´ratures
critiques de 130K ( meˆme 160K sous une pression de 250 kbar) de´passant ainsi la limite supe´rieure pre´dite





Bi2Sr2CaCu2O8+x (Bi-2212) 91K [47]
Tl2Ba2CaCu2O8+δ 102K [48]
HgBa2CuO4+δ 95K [49]
Tab. 1.2: Tempe´rature critique maximale pour les principales familles de supraconducteurs a`
haute tempe´rature critique e´tudie´es. On s’est limite´ aux familles e´tudie´es par diffusion
de neutrons
Les grandes valeurs de Tc dans ces compose´s invitent a` s’interroger sur la validite´ de la the´orie BCS.
Suivant D.Scalapino dans [9], la the´orie BCS peut eˆtre mise en de´faut d’au moins trois fac¸ons :
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1. L’hypothe`se de l’appariement des e´lectrons n’est plus valide
2. La description en termes de quasiparticules tant dans la phase normale que dans la phase supracon-
ductrice n’est plus applicable
3. La nature de l’interaction entre les quasiparticules responsables de l’appariement n’est pas celle pro-
pose´e par BCS. En particulier, l’hypothe`se d’une interaction instantane´e en deux quasiparticules n’est
plus valide.
Nous proposons ici de voir en quoi la supraconductivite´ dans les SHTCs met en de´faut la the´orie BCS. Pour
cela, nous e´tudierons les trois propositions ci-dessus dans le cas des SHTCs.
Des paires de Cooper bien pre´sentes Rapidement apre`s la de´couverte des supraconducteurs a` haute
tempe´rature, diffe´rentes mesures ont confirme´ la pre´sence de paires de Cooper dans l’e´tat supraconducteur
des SHTCs. Tout d’abord, des mesures de flux dans l’e´tat supraconducteur du compose´ YBa2CuO6+x dans
un champ magne´tique statique [50] ont montre´ que le flux e´tait quantifie´ avec pour quantum de flux : h¯/2e
, ce qui signifie que les porteurs de charge dans l’e´tat supraconducteur des SHTCs sont bien des paires
d’e´lectrons comme dans le cas BCS. Ce re´sultat a e´te´ confirme´ par l’observation de l’effet Josephson dans
des jonctions a` base de cuprates [51]. Les longueurs de cohe´rence des paires de Cooper dans le plan sont
de l’ordre de quelques dizaines d’A˚, c’est a` dire 10 a` 100 fois plus petites que dans les supraconducteurs
classiques [52, 53]. Le long de l’axe c, ces longueurs de cohe´rence sont plus faibles, de l’ordre de 4A˚. Ces
mesures confirment la forte anisotropie de ces mate´riaux. Enfin, des mesures de RMN de l’atome 89Y au
dopage optimal du compose´ YBa2CuO6+x ont permis de montrer l’existence d’un e´tat singulet de spin sans
pouvoir conclure quant a` la syme´trie du gap[54].
Syme´trie du gap supraconducteur Comme on l’a vu dans la sous section pre´ce´dente, les paires de Cooper
sont dans un e´tat de syme´trie s singulet de spin dans les supraconducteurs conventionnels. Le parame`tre
d’ordre supraconducteur est alors isotrope. Dans le cas des SHTCs, il est maintenant bien e´tabli que le
parame`tre d’ordre supraconducteur est anisotrope avec deux caracte´ristiques majeures : le gap supraconduc-
teur posse`de des noeuds et le gap change de signe le long de la surface de Fermi. Expe´rimentalement, les
mesures de longueur de pe´ne´tration dans l’e´tat supraconducteur de Hardy et al [55] sugge´raient l’existence
de noeuds dans le gap supraconducteur. Ce re´sultat a e´te´ confirme´ par les expe´riences sensibles a` l’amplitude
du gap supraconducteur telles que les mesures spectroscopiques comme l’ARPES [34] qui ont clairement mis
en e´vidence la pre´sence de noeuds dans le gap supraconducteur a` 45◦ des axes cristallographiques (a∗ et b∗).
Plus re´cemment, ces re´sultats ont e´te´ confirme´s par des mesures de conductivite´ thermique [56] qui indiquent
la pre´sence de quasiparticules non apparie´es dans la phase supraconductrice. Ne´anmoins, toutes ces mesures
ne peuvent pas distinguer le cas d’un gap de syme´trie s anisotrope du cas d’un gap de syme´trie d. Afin de
distinguer ces deux hypothe`ses, Tsuei et al. [57] ont re´alise´ une experience de tricristal sensible a` la phase
du parame`tre d’ordre supraconducteur. En effet, la phase du gap supraconducteur de syme´trie d varie de π
lors d’une rotation de 90◦ alors que dans le cas d’un gap de syme´trie s anisotrope, le gap ne change pas de
signe. Le re´sultat des expe´riences de Tsui a permis d’e´tablir l’existence d’un changement de signe du gap
supraconducteur. Ces mesures ont permis d’e´tablir la syme´trie d du gap supraconducteur. On retiendra de
cette courte revue que l’e´tat supraconducteur des SHTCs se caracte´rise pas des paires de Cooper dans un
e´tat singulet de spin de syme´trie d, l’hypothe`se de l’appariement des e´lectrons en paires de Cooper n’est
donc pas a` remettre en cause.
Les facteurs de cohe´rence La mise en e´vidence de la cohe´rence des particules dans l’e´tat supraconducteur
a e´te´ re´alise´e en particulier par des expe´riences de J.Campuzano [58]. Elles ont montre´ que dans l’e´tat
supraconducteur la branche de dispersion des trous pre´sente un repliment quand elle croise le niveau de
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Fermi, comportement attendu dans le cas de la the´orie BCS (voir Fig.1.1). Les re´centes ame´liorations de
la re´solution en ARPES ont permis une ve´rification de la cohe´rence des trous et des particules dans l’e´tat
supraconducteur incluant les facteurs de cohe´rence BCS. On reporte le re´sultat principal sur la Fig.1.3
a). Sur cette figure, le me´lange entre les trous et les particules dans l’e´tat supraconducteur est clairement
visible dans la dispersion des trous comme dans la dispersion des particules. Les deux dispersions sont
syme´triques par rapport a` EF et pre´sentent un repliment typique pour k = kf . Matsui et al [59] ont aussi
e´tudie´ l’intensite´ spectrale des deux bandes en fonction de k− kf . Ces poids correspondent aux facteurs de
cohe´rence dans la the´orie BCS, ils sont repre´sente´s sur la Fig.1.3a)c). Le re´sultat est en bon accord avec la
the´orie BCS. Les valeurs expe´rimentales sont tre`s proches des valeurs des Eq.1.1 pour un gap de syme´trie
d : ∆k = ∆0(cos(kxa)− cos(kya))/2. Il faut remarquer que la somme au carre´ des facteurs de cohe´rence est
e´gale a` 1. Comme | uk |2 et | vk |2 sont de´termine´s inde´pendamment, cette condition n’est pas impose´e mais
elle est une ve´rification expe´rimentale de la re`gle de somme : | uk |2 + | vk |2=1. Cette e´tude de´montre donc
que les pics de quasiparticules observe´s pre`s de (π,0) sont des quasiparticules de type Bogoliubov de´crites
par les facteurs de cohe´rence uk et vk.
Evolution du gap supraconducteur en fonction du dopage Dans les supraconducteurs conventionnels,
le gap ∆ est proportionnel a` la transition supraconductrice Tc, typiquement le rapport 2∆/kBTc varie
entre 3.5 a` 4.3. L’un des re´sultats les plus surprenants dans les SHTCs est le fait que le gap tel qu’il est
mesure´ par microscopie par effet tunnel (note´ STM de l’anglais Scanning Tunneling Microscopie) et d’autres
techniques comparables (ARPES ou encore conductivite´ thermique [56]) n’a pas la meˆme de´pendance en
dopage que l’e´volution de la tempe´rature critique. On reporte sur la Fig.1.3 b) l’e´volution de l’amplitude du
gap supraconducteur en fonction du dopage d’apre`s les mesures STM [60]. Dans la phase surdope´e, le gap
augmente quand Tc augmente avec typiquement un rapport 2∆/kBTc de l’ordre de 4,5. Par contre, dans la
phase sous dope´e, le gap de´croˆıt quand Tc diminue et l’on peut obtenir des valeurs de 2∆/kBTc de l’ordre
de 8 a` 10.
Conclusion Cette courte revue des proprie´te´s de l’e´tat supraconducteur des SHTCs invite a` plusieurs conclu-
sions. Tout d’abord, les hautes valeurs de Tc dans ces compose´s, la syme´trie non conventionnelle d du gap
supraconducteur et le lien singulier entre l’amplitude du gap et la Tc de´montrent que la supraconductivite´
dans ces compose´s n’est pas conventionnelle. Ne´anmoins, ceci n’implique pas que le formalisme et les concepts
introduits dans le cadre de la the´orie BCS ne sont pas applicables a` ces mate´riaux. En effet, les concepts de
paires de Cooper, gap et facteur de cohe´rence sont toujours de rigueur. Finalement, ce n’est pas la nature
de l’e´tat fondamental de l’e´tat supraconducteur dans les SHTCs mais le moteur de l’interaction Vk,k′ res-
ponsable de la supraconductivite´ et de l’e´quation du gap qui posent proble`me. Inte´ressons nous maintenant
a` la proposition (2), a` savoir la nature de la phase normale des SHTCs.
1.2.3 Nature de la phase normale
L’un des pre´-requis de la the´orie BCS [4] est l’hypothe`se que la phase normale est un me´tal avec des
quasiparticules bien de´finies. Dans le cas des SHTCs, la question de l’existence de quasiparticules dans la
phase normale reste encore a` ce jour un proble`me. Si la situation est relativement claire dans la phase
surdope´e, elle est en revanche plus confuse au niveau du dopage optimal et dans la phase sous dope´e. Nous
proposons dans un premier temps une pre´sentation phe´nome´nologique de la phase de pseudogap pour ensuite
aborder la question de la pre´sence des quasiparticules dans la phase normale. On terminera enfin cette section
par diffe´rentes descriptions possibles de la phase de pseudogap.
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Fig. 1.3: a) Intensite´ mesure´e en ARPES pour un compose´ surdope´ Bi2Sr2Ca2Cu3O10+δ
de Tc=108K dans l’e´tat supraconducteur (T=60K) et dans la phase normale
(T=140K). Les lignes en pointille´s repre´sentent la dispersion dans une approche BCS :
Ek=
√
ǫ2k+ | ∆k |2 ou` ǫk est de´duit des mesures a` haute tempe´rature (ligne blanche) et
ou` | ∆k | est de´duit de la position expe´rimentale des pics de quasiparticules dans les
coupes en e´nergie. On repre´sentent ensuite les facteurs de cohe´rence tels qu’ils sont
de´duits de la dispersion mesure´e en ARPES b) Amplitude du gap supraconducteur
∆0 obtenue par mesures de STM dans le compose´ Bi2Sr2CaCu2O8+x d’apre`s [60]. Pour
comparaison, l’e´quation du gap BCS est repre´sente´e en ligne pointille´e.
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Phe´nome´nologie de la phase de pseudogap
L’ensemble des mesures sugge`re que la phase de pseudogap se caracte´rise par une diminution du poids
spectral au niveau de Fermi tant dans le canal de spin que de le canal de charge[28, 27]. La premie`re mise
en e´vidence d’une diminution de poids spectral a e´te´ re´alise´e graˆce aux mesures du Knight shift, note´ Ks,
par H.Alloul et al[61]. On reporte le re´sultat d’Alloul et al. sur la Fig. 1.4a). Dans une approche de type
liquide de Fermi, Ks ≈) ≈ ρ(EF ) ou` ρ(EF ) correspond a` la densite´ d’e´tat au niveau de Fermi. On observe
pour les e´chantillons sous dope´s une diminution du Ks avec la tempe´rature. Plus l’e´chantillon est sous dope´,
plus la tempe´rature a` laquelle l’effet apparaˆıt diminue. Une diminution du poids spectral a aussi e´te´ mise
en e´vidence par d’autres sondes expe´rimentales. Voici une liste non exhaustive, on pourra se re´fe´rer a` [28]
pour une discussion plus comple`te. Les mesures de STM de Renner et al. [62] sugge`rent la persistance
d’un gap au dessus de Tc. En effet, la conductivite´ tunnel en fonction de la tension applique´e permet de
sonder la densite´ d’e´tat autour du niveau de Fermi. A basse tempe´rature, les spectres ont la forme typique
d’un supraconducteur d-wave avec un minimum autour de V=0 (E=Ef ) et deux pics de cohe´rence de part
et d’autre de V=0. Il est remarquable que pour T> Tc, ce minimum soit toujours pre´sent, il disparaˆıt
typiquement autour de 200K pour un e´chantillon de Bi-2212 de Tc=83K. Aussi, les mesures de chaleur
spe´cifique (note´e Cv) de Loram et al [63] indiquent une diminution du poids spectral au dessus de Tc dans la
phase sous dope´e. A basse tempe´rature, la conduction thermique est principalement re´alise´e par les e´lectrons
et elle de´pend line´airement de la tempe´rature : Cv=γT ou` γ est proportionnel a` la densite´ d’e´tat. Les
mesures de Loram et al. [63] a` travers tout le diagramme de phase du compose´ YBa2Cu3O6+x indiquent une
diminution de γ avec T. Ne´anmoins, aucune anomalie n’a jamais e´te´ reporte´e dans les mesures de chaleur
spe´cifique, n’indiquant pas la pre´sence d’une transition de phase associe´e a` la phase de pseudogap. Pour finir,
on peut aussi citer les mesures de conductivite´ optique le long de l’axe c qui montrent une nette diminution
du poids spectral au dessus de Tc dans la phase sous dope´e (on pourra se re´ferrer en particulier aux re´sultats
de C.Homes [64]).
Quasiment toutes les sondes de la matie`re sensibles a` la densite´ d’e´tat au niveau de Fermi indiquent
l’existence d’une diminution de la densite´ dans la phase sous dope´e des SHTCs pour une tempe´rature, note´e
T∗, supe´rieure a` Tc. Cependant, la phe´nome´nologie de la phase de pseudogap ne s’arreˆte pas la` puisque
les mesures de RMN ont les premie`res mis en e´vidence un changement des proprie´te´s autour du vecteur
d’onde AF. En effet, les mesures de temps de relaxation du spin nucle´aire de l’atome de 63Cu (note´ 1/63T1)
des plans CuO2 permettent de remonter a` la partie imaginaire de la susceptibilite´ au vecteur d’onde AF.
On reporte le re´sultat de Takigawa et al. [65] sur la Fig.1.4 b). Comme dans le cas de Ks, on observe une
diminution du temps de relaxation a` mesure que T diminue au dessus de Tc. Dans le cas de la Fig..1.4 b),
cette tempe´rature est de 150K. Il faut noter que les tempe´ratures d’ouverture du pseudogap au point AF
se situent syste´matiquement a` une tempe´rature infe´rieure a` celle mesure´e en q = 0 (de´duite des mesures de
Ks). Ceci a sugge´re´ a` certains auteurs [28] l’existence de deux phe´nome`nes physiques distincts correspondant
a` deux parties de l’espace re´ciproque. L’ouverture de la phase de pseudogap a aussi une signature dans les
mesures de transport, en particulier dans les mesures de re´sistivite´ dans le plan CuO2. On reporte les re´sultats
de Ito et al. [66] de l’e´tude de la re´sistivite´ dans le plan CuO2 pour des e´chantillons de YBa2Cu3O6+x de
x=0.35 a` x=0.9. sur la Fig.1.4 c). L’entre´e de la phase de pseudogap se caracte´rise par un e´loignement de la
re´sistivite´ par rapport a` son comportement line´aire de la phase me´tal e´trange. A` l’e´poque, cette diminution
de la re´sistivite´ avait e´te´ interpre´te´e comme l’existence de l’ouverture d’un gap de spin diminuant ainsi la
diffusion des e´lectrons par les fluctuations de spin.
La phase de pseudogap se caracte´rise donc par une diminution du poids spectral au niveau de Fermi mais
aussi par une modification du spectre des fluctuations de spin AF. La phase de pseudogap ne peut donc se
re´duire a` un me´tal simple comme dans le cas de la phase normal des supraconducteurs conventionnels. La
nature de la phase de pseudogap fait actuellement grand de´bat, nous proposons dans la suite de pre´senter
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Fig. 1.4: a) Mesure du Knight Shift de l’atome 89Y dans le compose´ YBa2CuO6+x pour dopage
variant de x=6.35 a` x=1. b) Temps de relaxation du spin nucle´aire (T1T )
−1 de l’atome
de Cu des plans CuO2 du compose´ YBa2CuO6+y pour y=0 et y=0.37 Tc=62K d’apre`s
[65] c) Mesure de re´sistivite´ planaire dans le compose´ YBa2CuO6+x du dopage x=0.35
a` x=6.9. d’apre`s [66]
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divers descriptions propose´es pour la de´crire. En particulier, l’une des questions de fond concerne la pre´sence
ou non de quasiparticules dans la phase normale des SHTCs.
Y a t-il des quasiparticules dans la phase normale ?
La technique la plus directe pour constater la pre´sence de quasiparticules est l’ARPES. Nous proposons
dans l’encadre´ suivant un bref rappel concernant cette technique. Dans le cas des cuprates le syste`me de
re´fe´rence pour cette technique est Bi-2212.
Principe de la photo-e´mission re´solue en angle (ARPES) : En spectroscopie de
photoe´mission, une lumie`re monochromatique d’e´nergie cine´tique hµ (typiquement de l’ordre de
100eV) e´claire la surface d’un solide. L’intensite´ ainsi que l’e´nergie cine´tique du photoe´lectron
e´mis sont mesure´es. L’intensite´ mesure´e est une fonction de l’e´nergie et du moment, elle peut
eˆtre de´crite comme : I(k, ω) = I0(k, ω,k)f(ω)A(k, ω) ou` k=k// est la composante planaire de
l’impulsion de l’e´lectron, ω est l’e´nergie de l’e´lectron par rapport au niveau de Fermi et A(k, ω,k)
correspond a` la fonction spectrale. La fonction spectrale, A(k, ω,k), est relie´e a` la fonction de
Green (note´ G(ω,k)) suivante :









(ω,k) correspondent respectivement a` la partie re´elle et imaginaire de la self
e´nergie, ǫk correspond a` la dispersion des e´lectrons sans interaction. Les mesures d’ARPES sont
des mesures de surface, elles sont donc bien adapte´es aux syste`mes de basse dimensionalite´ tels
que les cuprates. Comme toute technique de surface, la qualite´ des surfaces est cruciale. Ces
expe´riences ne´cessitent donc une pre´paration de l’e´chantillon et une re´alisation de l’expe´rience
sous pression controˆle´e (de l’ordre de 10−7torr). Typiquement la re´solution en e´nergie varie de
8 a` 25mev et celle en moment est de l’ordre de 0.01 a` 0.02A˚−1
Il existe pour le compose´ Bi-2212 un consensus ge´ne´ral en faveur d’une surface de Fermi (SF) a` T=300K
de type trou centre´e autour du point (π,π) pour des e´chantillons sous-dope´s comme pour les e´chantillons
surdope´s. Le volume de la SF est en accord avec la densite´ d’e´lectron, suivant ainsi le the´ore`me de Lutinger
[67]. Comme on peut le voir sur la Fig.1.5a), une e´tude syste´matique de la SF du compose´ Bi-2212 a` travers
le diagramme de phase (de la phase sous dope´, note´ UD, pour un e´chantillon de Tc=76K a` la phase surdope´,
note´ OD , pour un e´chantillon de Tc 69K) a permis de montrer qu’il n’y pas de changement de topologie de
la SF sur une vaste gamme de dopage [67]. Ne´anmoins, certaines e´tudes sugge`rent une transition vers une
SF de type e´lectron pour des e´chantillons surdope´s de Tc < 2K[68], d’autres au contraire sugge`rent plutoˆt
une transition pour un e´chantillon surdope´ de Tc=55K[69]. Quoiqu’il en soit le changement de topologie
de la surface de Fermi n’est associe´ a` aucun changement dans la valeur de Tc. Bien que certains auteurs
de´finissent une surface de Fermi d’apre`s les mesures d’ARPES, la largeur des pics de quasiparticules e´voluent
fortement avec le dopage et avec la tempe´rature. Dans la phase supraconductrice, les pics de quasiparticules
sont fins. Les mesures dans la phase normale et dans la phase sous dope´e sugge`rent qu’a` mesure que l’on
chauffe, le pic de quasiparticules s’e´largit, rendant la notion de quasiparticules difficile a` appliquer [70] : pour
certains les quasiparticules n’existent pas, pour d’autres elles existent mais sont tre`s amorties. Des mesures
de re´sistance de Hall sous tre`s fort champ magne´tique (H=62T) dans YBa2CuO6.5 (ortho II) ont re´cemment
apporte´ de nouveaux e´le´ments [71]. En effet a` partir de 50T, des oscillations quantiques sont pre´sentent.
Cette de´couverte a au moins deux conse´quences : elle sugge`re d’une part l’existence de quasiparticules et
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d’autre part sugge`re qu’il existe une poche d’e´lectron dans la surface de Fermi des cuprates sous dope´s ce
qui jusqu’a` maintenant n’avais jamais e´te´ observe´ par ARPES. Ces dernie`res mesures ne manqueront pas
d’eˆtre reproduites et d’alimenter un peu plus le de´bat sur la nature des quasiparticules et de la surface de
Fermi dans la phase de pseudogap des SHTCs.
Meˆme si la notion de quasiparticule reste ambigue¨ dans les spectre d’ARPES, on peut de´finir un gap au
niveau de Fermi dans la phase sous dope´e. L’e´tude en tempe´rature sugge`re qu’a` mesure que l’on refroidit, il
y a une perte de poids spectral aux points (π,0) et (0,π) [72, 73, 74], la surface formant ainsi des arcs, (”arcs
de Fermi”)[73, 74]. On repre´sente sur la Fig.1.5 b) et c) la surface de Fermi de´duite des mesures d’ARPES
pour deux tempe´ratures pour un e´chantillon sous dope´ de Bi2212 de Tc=70K d’apre`s )[74]. A` mesure que
l’on refroidit, la taille des arcs diminue jusqu’a` se re´duire en un point en dessous de Tc pour laisser place
aux gap d-wave.
Ainsi, la surface de Fermi dans la phase de pseudogap semble se caracte´riser par la diminution du poids
spectral au niveau de Fermi aux vecteurs (π,0) et (0,π). Cette diminution de poids spectral est en accord
avec l’ensemble des mesures discute´es dans la partie pre´ce´dente.
Quelle description pour la phase normale ?
Les proprie´te´s de la phase de pseudogap peuvent paraˆıtre a` certains e´gards encore plus myste´rieuses que
celle de la phase supraconductrice. Dans la mesure ou` la supraconductivite´ est une instabilite´ de la phase
normale, il est clair que la description de l’appariement supraconducteur doit passer par la compre´hension
de la phase normale (sauf si il existe dans le syste`me plusieurs instabilite´s e´lectroniques en pre´sence). Nous
proposons ici une discussion des diverses approches propose´es pour de´crire cette phase de pseudogap[27, 29].
Les diffe´rentes interpre´tations the´oriques de la phase de pseudogap peuvent se classer en deux groupes. On
repre´sente sche´matiquement sur la Fig.1.5 les deux cas de figures discute´s. (i) Le pseudogap est une manifes-
tation d’un ordre, statique ou fluctuant, souvent d’origine magne´tique qui se trouve en compe´tition avec la
phase supraconductrice. Dans ce cas, la phase de pseudogap et la phase supraconductrice sont deux phases
distinctes. (ii) Alternativement, le pseudogap est de´crit comme un pre´curseur de la phase supraconductrice
et refle`te les fluctuations de paires au dessus de Tc. Dans ce cas, la phase de pseudogap correspond a` une
tempe´rature de ”crossover” correspondant a` la formation des paires de Cooper sans cohe´rence de phase.
De manie`re ge´ne´rale, la fac¸on dont la phase de pseudogap est de´crite est intimement lie´e a` la fac¸on dont
la supraconductivite´ apparaˆıt dans ces mode`les. Dans la partie suivante, on propose de rentrer un peu plus
dans les de´tails de ces diffe´rentes the´ories. Cette courte revue de la phase normale nous invite a` conclure
sur le point (2) : contrairement au cas de la the´orie BCS, les SHTCs se caracte´risent par une phase normale
indiquant de fortes anomalies a` un liquide de Fermi. En particulier, l’existence de quasiparticules dans la
phase de pseudogap est encore de´battue. Inte´ressons nous maintenant au point (3) c’est-a`-dire au moteur de
l’instabilite´ supraconductrice dans les SHTCs.
1.2.4 Quel moteur pour l’appariement supraconducteur ?
De`s 1995 [75], D.Scalapino remarquait que diffe´rentes approches the´oriques des SHTCs pouvaient donner
lieu a` une supraconductivite´ de type d-wave. Nous proposons dans une premie`re partie une bre`ve revue
des mode`les the´oriques donnant lieu effectivement a` une supraconductivite´ de type d-wave. Comme nous le
verrons, l’un des moyens de diffe´rencier ces mode`les se trouve dans leur aptitude a` comprendre les spe´cificite´s








Fig. 1.5: a) Surface de Fermi du cuprate Bi-2212 a` T=300K pour diffe´rents dopages : de la phase
sous dope´e (Tc=76K) a` la phase surdope´e (Tc=69K). Les lignes d’intensite´ maximale
indiquent le niveau de Fermi. Diminution du poids spectral au point (π, 0) de la surface
de Fermi du compose´ sous dope´ Bi-2212 : T=110K (b) et T=200K (d). Deux approches
du diagramme de phase des cuprates supraconducteurs : c) la phase de pseudogap est
vue comme un pre´curseur de la phase supraconductrice, d) la phase de pseudogap
est vue comme une phase en compe´tition avec la phase supraconductrice. Ce type
de diagramme de phase est caracte´rise´ par l’existence d’un point critique quantique
(note´ QCP).
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Une bre`ve revue des candidats
On propose ici une bre`ve revue des diffe´rents mode`les the´oriques en pre´sence qui tentent de de´crire les
SHTC. On verra en particuliers comment chaque mode`le de´crit la supraconductivite´ d-wave et explique les
grandes valeurs de Tc observe´es.
Le couplage e´lectron-phonon Etant donne´ le succe`s de la the´orie BCS, il convient de commencer notre
revue par l’e´tude du couplage e´lectron phonon comme moteur de la formation des paires de Cooper. La
syme´trie d-wave peut paraˆıtre incompatible avec une supraconductivite´ d’origine phononique. Les choses
ne sont en fait pas si simples. En effet, il a e´te´ propose´ que le phonon associe´ au de´placement des atomes
d’oxyge`nes des plans CuO2 le long de l’axe c ( phonon actif en diffusion Raman dans le canal B1g [76])
en pre´sence de corre´lations AF puissent donner de la supraconductivite´ d-wave [77]. Pour ce phonon, le
couplage entre la densite´ e´lectronique et ce phonon g(q) prend la forme : | g(q) |2= g20(cos2 qx/2 + cos2 qy)
[75], l’interaction e´lectron-phonon est alors de la forme : Vep = − 2g(q)ω0 , Vep est donc moins ne´gative a`
large q. En pre´sence de re´pulsion coulombienne sur site, un terme doit eˆtre rajoute´ : Vep = − 2g(q)ω0 + U .
Ainsi, la pre´sence de forte interaction peut donner lieu a` une interaction attractive donnant lieu a` une
supraconductivite´ de type d-wave[77, 78]. Aucun calcul de Tc n’a e´te´ re´alise´ dans ce type d’approche. D’un
point de vue expe´rimental, aucun effet isotopique n’a e´te´ reporte´. Ne´anmoins, l’absence d’effet isotopique
n’est pas ne´cessairement incompatible avec un roˆle joue´ par les phonons dans l’appariement [79]. Re´cemment,
deux expe´riences ont suscite´ l’inte´reˆt de la communaute´. La premie`re reporte l’existence d’un changement
dans le spectre e´lectronique de haute e´nergie par la substitution isotopique 16O par 18O dans le compose´
Bi-2212 de dopage optimal[80]. Ne´anmoins, ce type de mesure n’a pas e´te´ reproduit par l’e´quipe de Dessau
et remet en cause le re´sultat [80]. Aussi, une e´tude re´cente de STM a mis en e´vidence l’existence d’un
mode dans le spectre e´lectronique du compose´ Bi-2212, l’e´nergie du mode est inde´pendant du dopage mais
change par une substitution isotopique. Il a e´te´ propose´ que ce mode soit un phonon et qu’il soit relie´ a` la
supraconductivite´ dans ce compose´ [81]. Ne´anmoins, d’autres interpre´tations sugge`rent que ce phonon ne
joue aucun roˆle avec la supraconductivite´ [82]. Dans l’e´tat actuel des choses, il semble donc qu’il n’y ai pas de
preuve e´vidente du roˆle des phonons dans la supraconductivite´ des SHTCs. Ne´anmoins, dans la mesure ou` il
existe un couplage entre le spectre e´lectronique et le spectre phononique, l’e´tude des phonons peut pre´senter
un inte´reˆt, on pourra se re´fe´rer par exemple a` l’e´tude [83] pour une illustration potentielle.
Roˆle des corre´lations AF La proximite´ entre les zones de dopage ou` le syste`me est AF et supraconducteur
invite e´videment a` conside´rer que les fluctuations AF soient un candidat possible pour l’appariement supra-
conducteur [84]. Dans cette approche, on part du mode`le de Hubbard a` deux dimensions au voisinage du demi
remplissage et dans un re´gime de couplage faible (U<W, on approche le proble`me de la phase me´tallique).
D’apre`s [75, 85], l’interaction Vk,k′ est directement lie´e a` la susceptibilite´ magne´tique suivant l’Eq.1.2.4
1.
Vk,k′ est alors une fonction de l’e´nergie (on se trouve donc dans la limite Migdal-Eliasherberg[21]) :
Vk,k′(ω) = Vq(ω) ≈ 3
2
I2χ(q, ω) (1.13)
ou` q=k−k′ et I le terme d’interaction entre e´lectron (U). La pre´sence d’interactions entre e´lectrons contribue
a` l’amplification de la susceptibilite´ magne´tique χ(q, ω). Dans l’approximation RPA, χ(q, ω) prend la forme
χ(q, ω) =
χ0(q, ω)
1− Iχ0(q, ω) (1.14)
1cette expression est vrai quelque soit la nature des fluctuations magne´tiques : ferromagne´tique, antiferromagne´tique...
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ou` χ0(q, ω) repre´sente la susceptibilite´ sans interaction. Dans la partie 1.1.2, nous avons de´river la suscepti-
bilite´ magne´tique statique ( c’est a` dire a` e´nergie nulle), il est possible de la meˆme fac¸on que nous l’avons


























f(Ek+q) + f(Ek)− 1
ω − (Ek+q + Ek) + iδ } (1.15)
Ces fluctuations AF conduisent en ge´ne´ral a` une solution de l’e´quation du gap de type d-wave[86]. Vq(ω)
de´pend fortement de q. Cette interaction est re´pulsive sur site mais attractive sur les sites voisins. Sa structure
spatiale est directement lie´e a` la forme de χ(q, ω).
Les the´ories base´es sur les fluctuations de spin sont fondamentalement diffe´rentes de celles base´es sur
la supraconductivite´ d’origine phononique. La`, l’attraction effective qui est responsable de l’appariement
des e´lectrons est ge´ne´re´e par les corre´lations e´lectroniques (c’est a` dire par les e´lectrons eux-meˆmes). La
re´solution du proble`me est donc beaucoup plus difficile que dans le cas de la supraconductivite´ classique car
elle ne´cessite de traiter de fac¸on auto-cohe´rente l’e´quation du gap, le spectre des quasiparticules (A(kω) et
la susceptibilite´ (χ(q, ω)). En effet, la pre´sence de corre´lations AF va modifier la dispersion des e´lectrons
(plus exactement leur self e´nergie Σ(ω)). La modification de la dispersion va donc modifier la susceptibilite´
χ0(q, ω) et donc l’appariement supraconducteur et Σ(ω).
Face a` cette difficulte´, plusieurs approches ont e´te´ suivies. Nous pre´sentons une revue non exhaustive sur
le sujet afin de donner quelques ide´es concernant les diffe´rentes approximations re´alise´es.
Une fac¸on de simplifier le proble`me est d’imposer la forme de la susceptibilite´ χ(q, ω). En particulier dans
la phase supraconductrice, le spectre de fluctuation de spin peut se mode´liser par la superposition d’un
mode collectif qui affecte fortement les proprie´te´s des quasiparticules de basse e´nergie plus un continuum
e´lectronique au dessus d’une e´nergie 2∆. Ce type de spectre permet d’expliquer l’essentiel des anomalies
observe´es dans la self e´nergie des SHTCs dans l’e´tat supraconducteur. Ce type d’approche a` l’avantage
de pouvoir re´aliser une partie de la mode´lisation sans calcul nume´rique. Pour une revue, on pourra par
exemple consulter [87]. On peut aussi re´soudre le proble`me en imposant certaines relations d’auto-cohe´rence.
L’approximation des fluctuations d’e´change (FLEX en anglais) repose sur cette ide´e. La self e´nergie de la
fonction de Green a` une particule est choisie pour satisfaire certaines relations d’auto cohe´rence sur l’e´nergie
libre, la self e´nergie et la fonction de Green. Ce type de calcul est difficile car il faut aussi tenir compte des
corrections de vertex dans le calcul de la susceptibilite´ de spin [45, 46].
Enfin, on peut citer deux me´thodes nume´riques : QMC (de l’anglais Quantum Monte Carlo) et DMRG
(de l’anglais Density Matrix Renormalisation Group) qui ont e´te´ de´veloppe´es pour e´tudier les syste`mes a`
e´lectrons fortement corre´le´s tels que le mode`le de Hubbard[86]. Ces techniques permettent de de´terminer
si la supraconductivite´ existe ou non sans faire d’approximation pre´alable pour de´crire les excitations de
basse e´nergie. Malheureusement, ce type de me´thode ne marche pas a` basse tempe´rature. Les re´sultats a`
haute tempe´rature restent encore assez controverse´s mais semblent plutoˆt compatible avec l’existence d’une
supraconductivite´ de syme´trie d [46].
L’approche RVB Dans l’approche RVB, le point de de´part est la description de l’e´tat fondamental de l’Ha-
miltonien d’Heisenberg AF. En effet contrairement au cas d’un ordre ferromagne´tique ou` l’e´tat fondamental
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est connu, on ne connaˆıt pas l’e´tat fondamental dans le cas AF. L’e´tat de Ne´el n’est qu’une approximation
de cet e´tat . Ainsi d’autres types de solution peuvent eˆtre envisage´s.
En particulier, Anderson a propose´ qu’un e´tat d’e´nergie proche a` l’e´tat de Ne´el soit un liquide forme´ de
paires de valence re´sonante (de l’anglais Resonant Valence Bound)[88]. Ainsi il a propose´ qu’une fois l’e´tat de
Ne´el tue´ par l’ajout de trous dans la matrice AF, l’e´tat fondamental des cuprates sous dope´ soit une fluide
de paires singulets de spin. Cet e´tat se de´crit comme une superposition cohe´rente de phase de toutes les
configurations de paires singulets de spins possibles (on reporte sur la Fig.1.6.a) une configuration possible
des paires singulets de spins).
Dans une approche RVB des SHTCs, une explication possible du diagramme de phase est obtenue en
conside´rant deux e´chelles de tempe´rature, note´ T∗ et Tcoh[89]. Les singulets du liquide RVB se forment a` T
∗
qui diminue a` mesure que l’on s’e´loigne du demi remplissage. D’un autre coˆte´, l’augmentation du nombre de
trou augmente les fluctuations du nombre de particules qui e´taient supprime´es au demi remplissage. Il en
re´sulte une seconde e´chelle de tempe´rature, Tcoh, qui augmente avec le dopage et en dessous de laquelle les
porteurs supraconducteurs sont en cohe´rence de phase. La tempe´rature critique Tc est alors de´termine´e par
le minimum de T∗ et de Tcoh comme cela est repre´sente´ sur la Fig.1.6.b).
L’une des pre´dictions les plus remarquables de la the´orie RVB est tre`s certainement la pre´diction de la
nature d-wave du parame`tre d’ordre supraconducteur par Kotliar et al [90]. Dans cette approche, le moteur de
l’interaction est directement le super e´change J. Ne´anmoins, il n’existe a` ce jour aucune preuve de l’existence
de paires pre´forme´s dans les SHTCs [91].
Ordre en compe´tition avec la supraconductivite´ La phase de pseudogap peut eˆtre de´crite comme une
phase en compe´tition avec la supraconductivite´. Dans ce type d’approche, le diagramme de phase est ca-
racte´rise´ par la pre´sence d’un point critique quantique (note´ QCP de l’anglais Quantum Critical Point). Les
fluctuations critiques quantiques associe´es aux QCP sont responsables de la formation des paires de Cooper
et du comportement non liquide de Fermi de la phase normale. Dans cette approche, les deux effets sont in-
timement lie´s. La revue comple`te des ordres propose´s pour de´crire la phase de pseudogap serait assez longue
a` faire. On peut se re´fe´rer par exemple a` la revue de Norman [29]. Nous discutons ici deux types d’ordres.
L’ordre de stripe Un ordre propose´ pour de´crire la phase de pseudogap est celui des stripes. Des calculs
sur cluster ont montre´ que lorsque l’on dope le compose´ AF avec des trous, il se forme dans le compose´ une
se´gre´gation de phase entre des zones riches en trous et des zones pauvres en trous. L’ajout de trous dans la
matrice AF a pour effet de briser des liaisons AF : le syste`me a tendance a` regrouper les trous de dopage afin
de minimiser le nombre de liaisons casse´es. Cet effet est contrebalance´ par la re´pulsion Coulombienne inter-
site qui provoque une dispersion des porteurs de charge et qui peut e´galement favoriser un gain d’e´nergie
cine´tique. La combinaison de ces deux effets donne lieu a` la formation de ”stripes”. Ce type d’ordre brise
la syme´trie de translation et se caracte´rise par de nouveaux pics de Bragg en position incommensurable.
Cet ordre est caracte´rise´ par une ordre de charge de vecteur de propagation (π(1± δ/2),0) et (0,π(1± δ/2))
et un ordre de spin de vecteur de propagation (π(1 ± δ),0) et (0,π(1 ± δ)) ou` δ de´pend du dopage. Ce
type d’ordre a e´te´ reporte´ dans deux cuprates non supraconducteurs : les compose´s La1.6−xNd0.4SrxCuO4
et La2−xBaxCuO4 (pour x=1/8) [92]. Cependant, aucun supraconducteur a` haute tempe´rature critique de
Tmaxc >40K n’a montre´ un ordre de stripe jusqu’a` pre´sent . Bien que l’ordre de stripe semble incompatible
avec la supraconductivite´ d’un point vue phe´nome´nologique (lorsque l’ordre de stripe est pre´sent, Tc=0), la
pre´sence d’ he´te´roge´ne´ite´s pourrait induire de la supraconductivite´. Contrairement a` l’approche BCS [93, 79],
ce type de me´canisme n’est pas base´ sur l’existence de quasiparticules dans la phase normale. Il est base´ sur
une physique de basse dimensionalite´ (quasi 1D) et de fortes corre´lations. Localement, les paires de Cooper
peuvent se former dans les chaˆınes avec une amplitude du gap ∆0 grande. Dans ce type d’approche, c’est la
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re´pulsion Coulombienne a` courte porte´e des e´lectrons qui donne lieu a` la formation des paires de Cooper.
Ne´anmoins, les grandes valeurs de ∆0 n’assure pas une grande valeur de Tc. En effet, c’est l’effet de proximite´
entre les chaˆınes qui cre´e une supraconductivite´ 2D. Ainsi, une trop grande he´te´roge´ne´ite´ cre´e de trop fortes
fluctuations de phase et tue la supracondcutivite´ bien que des paires de Cooper existent. La tempe´rature
critique est donc maximale lorsqu’un certain degre´ d’he´te´roge´ne´ite´s est atteint [79]. L’ordre de stripe serait
donc le cas extreˆme d’une mise en ordre comple`te des trous et des spins.
Il est donc propose´ que la compe´tition entre l’interaction coulombienne et la brisure de l’ordre AF due
a` l’ajout de trous donne lieu a` la formation d’une structure me´soscopique [93]. A` basse tempe´rature, il est
possible d’imaginer une organisation sous forme d’un cristal liquide e´lectronique[94]. D’un point de vue de la
supraconductivite´, la formation des ces objets me´socopiques n’est pas incompatible avec la supraconductivite´
tant que la taille de la structure est supe´rieure a` la taille des paires de Cooper (c’est a` dire a` 10A˚). Ainsi
dans ce type d’approche, la phase de pseudogap est vue comme un ordre de type ne´matique ou smectique
d’objets de taille me´soscopique qui s’ordonnent a` basse tempe´rature. Une repre´sentation sche´matique de ce
type d’ordre est propose´ sur la Fig.1.6c), d’apre`s [94] . A plus haute tempe´rature, la physique est controˆle´e
par le spectre de fluctuation de ces objets. L’une des signatures expe´rimentales de ce type d’objet serait la
dynamique de spin.
Boucles de courant D’autre types d’ordre ont e´te´ propose´s pour de´crire la phase de pseudogap. En particu-
lier, certains types d’ordre postulent l’existence de boucles de courant dans la plaquette CuO2. On peut citer
par exemple les phases de flux propose´es par Aﬄeck et Marson [96], la phase onde de densite´ de syme´trie d
[95] (note´ DDW de l’anglais Density D Wave sche´matise´ sur la Fig.1.6.d)) ainsi que les phases de courants
circulant propose´s par C.Varma sche´matise´es sur la Fig.1.6.e) et f) [43].
Inte´ressons nous d’abord aux deux premie`res phases, a` savoir les phases de flux et la phase DDW. Bien
que l’origine the´orique de ces deux phases soient diffe´rentes, la phase ordonne´e est caracte´rise´e dans les deux
cas par une meˆme phase qui se caracte´rise par la pre´sence de courant circulant dans la plaquette CuO2
(c.f Fig.1.6.d)). Afin d’assurer la nullite´ du courant a` travers le cristal, le sens de parcours du courant est
alterne´ d’une plaquette CuO2 a` l’autre. Cet ordre brise donc la syme´trie de translation et de renversement
de temps. The´oriquement, les phases de flux ont e´te´ propose´es par Aﬄeck et Marson en 1989 comme solution
possible de l’Hamiltonien du mode`le t−J [96]. A dopage nul, la phase de flux se trouve a` e´nergie plus e´leve´e
que l’ordre AF de type Heisenberg. Ne´anmoins, une fois que l’onde dope le syste`me, il a e´te´ propose´ que
cette phase de flux devienne e´nerge´tiquemement plus favorable que l’ordre AF de type Heisenberg. La phase
DDW a e´te´ propose´e par S.Chakraverty et al.[95]. Elle postule l’existence d’une onde de densite´ de charge
de syme´trie d qui se caracte´rise dans l’espace re´ciproque par la meˆme distribution de courant que la phase
de flux. Dans cette approche, c’est l’e´change J qui est responsable de la formation de cette phase DDW mais
qui favorise aussi la supraconductivite´ de type d-wave[95].
Inte´ressons nous maintenant a` la phase propose´e par C.Varma. Dans cette approche, l’e´tat chimique
particulier des plans CuO2 est de´crit par un mode`le a` trois bandes avec des interactions a` longue porte´e
lie´es aux fluctuations de charge (H2int) sur le cuivre et sur le site de l’oxyge`ne, ainsi qu’un terme de re´pulsion
Coulombienne sur site U (H1int). Une approche en champ moyen (CM) de cet hamiltonien minimal (note´
HCM ) est utilise´e. La principale difficulte´ est dans le traitement du termeH
2
int en champ moyen. Etant donne´e
la phe´nome´nologie connue de la phase de pseudogap, on suppose qu’il n’y a pas de brisure de l’invariance
par translation et/ou de rotation des spins : on cherche donc un parame`tre d’ordre qui par construction ne
brise par la syme´trie de translation. Le parame`tre d’ordre choisie est une recombinaison line´aire des orbitales
d et p.
L’ Hamiltonien est diagonalise´ afin de de´terminer les nouveaux e´tats propres et niveaux d’e´nergie. L’e´nergie
libre est minimise´ par rapport a` la phase et l’amplitude du parame`tre d’ordre. HCM ne commute pas avec
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Fig. 1.6: a) ”photo instantane´” de l’e´tat RVB : repre´sentation d’une configuration possible des
pairs de singulet avec quelques trous. Le liquide RVB est une combinaison line´aire des
diffe´rentes configurations e´quivalente d’apre`s [89] b) Diagramme de phase des SHTCs
dans l’approche RVB : T∗ correspond a` la formation des singulet et Tcoh correspond
a` la tempe´rature de cohe´rence (SC : supraconducteur, PG : pseudogap) d’apre`s [89]
.c) Vue sche´matique de l’ordre local de stripe dans les diffe´rents phases propose´ par
[94]. d) Distribution de courant dans le plan CuO2 associe´ aux phase de flux et a` la
phase [95] (les atomes bleus correspondent aux atomes de cuivres et les atomes rouges
aux atomes d’oxyge`ne) e) et f) Distribution de courant dans le plan CuO2 associe´ aux
phase CC-θI et CC-θII [43]
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l’ope´rateur de renversement de temps quelque soit la transformation unitaire. Cela signifie que les e´tats
propres brisent ne´cessairement l’invariance par renversement du temps (TRV). La minimisation conduite a
deux phases possibles : la phase θI et la phase θII. Une fois transforme´es dans l’espace re´el, les fonctions
d’onde de HCM conduisent a` la repre´sentation suivante. La phase θI (sche´matise´ sur la Fig.1.6.e)) se ca-
racte´rise par quatre boucles de courant par maille e´le´mentaire CuO2, deux tournant dans le sens horaire et
deux dans le sens anti-horaire. La phase θII (sche´matise´ sur la Fig.1.6.f)) se caracte´rise par deux boucles de
courant par maille e´le´mentaire tournant en sens inverse.
La brisure de l’invariance par renversement du temps n’est pas en soit une instabilite´ de la surface de Fermi.
Cependant les fluctuations du parame`tre d’ordre entraˆıne une instabilite´ de la surface de Fermi a` q = 0
et donc l’ouverture d’un gap anistrope au niveau de Fermi. C’est ce gap qui permet de rendre compte des
grandeurs thermodynamiques ainsi que de la formation des arcs de Fermi dans la phase de pseudogap discute´
dans la partie 1.2.3. Les nouvelles quasiparticules se caracte´risent par la relation de dispersion suivante :
Ek = ek + signe(ek)D(k)
Dans l’approche de C.Varma, ce sont les fluctuations de plus basse e´nergie qui imposent la forme du gap :
D(k) = D02 (cos kx − cos ky)2[43].
Dans cette approche, la supraconductivite´ e´merge graˆce aux fluctuations associe´ a` l’ordre de ces boucles de
courant. Le spectre de fluctuation associe´ a` ces objets est celui du liquide de Fermi marginal qui est postule´
faiblement de´pendant de q. Apriori ce type de spectre conduirait plutoˆt a` un gap s-wave que d-wave. La
syme´trie du gap supraconducteur d serait en fait impose´ par l’anisotropie des constantes de couplage entre
les e´lectrons et les fluctuations [43].
Nature des corre´lations AF
Dans la mesure ou` les corre´lations AF sont susceptibles de jouer un roˆle dans l’instabilite´ supraconductrice,
il est naturel d’e´tudier les corre´lations magne´tiques en fonction du dopage. Bien que l’ordre AF disparaisse
rapidement avec le dopage en trous, des corre´lations AF dynamiques de courte porte´e survivent dans les
e´tats me´tallique et supraconducteur. La diffusion ine´lastique de neutrons (note´ DIN) permet d’e´tudier les
corre´lations magne´tiques dans une large gamme de moment et d’e´nergie. Il s’agit d’une sonde en volume qui
requiert de larges e´chantillons, typiquement de l’ordre de 100mm3. Cette contrainte a pendant longtemps
restreint l’e´tude de la dynamique de spins a` un petit nombre de cuprates, essentiellement YBa2CuO6+x et
La2−xSrxCuO4. Re´cemment, graˆce aux progre`s re´alise´s dans la croissance de cristaux et dans l’augmentation
des flux de neutrons, de plus en plus de familles de SHTCs ont pu eˆtre e´tudie´es par DIN. Ceci est fondamental
pour e´tablir l’universalite´ des proprie´te´s magne´tiques observe´es et donc leur pertinence pour la physique
des SHTCs. Nous proposons dans cette partie une revue des re´sultats obtenus par DIN dans les phases
supraconductrice et normale.
Une excitation non conventionnelle dans la phase supraconductrice : le pic de re´sonance La DIN a
permis de mettre en e´vidence l’existence d’une excitation magne´tique dans l’e´tat supraconducteur : le le pic
de re´sonance magne´tique [97]. L’observation de cette excitation a d’abord e´te´ reporte´e par J.Rossat-Mignot et
al [98] dans le SHTC YBa2CuO6.95 (Tc=91K). Dans l’e´tat supraconducteur, le pic de re´sonance magne´tique
apparaˆıt comme une excitation de spin S=1 a` 41mev et centre´e au vecteur d’onde Q=(0.5, 0.5, L) (vecteur
d’onde qui caracte´rise les corre´lations AF planaires). En augmentant en tempe´rature, l’e´nergie caracte´ristique
du pic de re´sonance magne´tique reste inchange´e. L’intensite´ se comporte comme un parame`tre d’ordre en
fonction de la tempe´rature car le signal disparaˆıt a` Tc. Il faut noter que ce type d’excitation magne´tique n’a
jamais e´te´ reporte´ dans les supraconducteurs conventionnels.
36
1.2 Les supraconducteurs a` haute tempe´rature critique
Le pic de re´sonance magne´tique a e´te´ observe´ dans d’autres familles de cuprates : au dopage optimal de
Bi2Sr2CaCu2O8+δ [99] (Tc=91K) a` une e´nergie de 43mev ainsi que dans Tl2Ba2CuO4 [100] (Tc=90K) a` une
e´nergie de 47mev. Ainsi, pour tous les supraconducteurs ayant une Tc qui peut eˆtre supe´rieure a` 90K, l’exis-
tence d’une excitation AF non conventionnelle peut eˆtre vue comme une proprie´te´ ge´ne´rique. Dans les cas
de YBa2CuO6.95 et de Tl2Ba2CuO4, la re´sonance magne´tique posse`de une largeur en e´nergie limite´e par la
re´solution. Le signal est beaucoup plus large dans le cas du compose´ Bi2Sr2CaCu2O8+δ [99]. Cet e´largissement
en e´nergie peut eˆtre associe´ a` un effet intrinse`que ou aux impurete´s dans ce mate´riau. En effet, un tel effet
peut eˆtre artificiellement reproduit par une substitution d’un autre ion 3d tel que Ni dans YBa2CuO6.95[101].
On remarque aussi que dans le cas du compose´ Tl2Ba2CuO4 qui ne posse`de qu’un plan CuO2, l’e´nergie du
pic de re´sonance magne´tique se trouve a` une e´nergie le´ge`rement supe´rieure a` celle des compose´s YBa2CuO6.95
et Bi2Sr2CaCu2O8+δ qui posse`dent deux plans CuO2. Ceci peux s’expliquer par le fait que dans les com-
pose´s bi-plans, il n’ y pas d’excitation re´sonante mais deux excitations [102, 103, 104]. Dans un e´chantillon
le´ge`rement sous dope´ de YBa2CuO6.85 (Tc=89K), une premie`re re´sonance magne´tique est observe´e a` une
e´nergie de 41mev et une seconde est observe´e a` une e´nergie de 53mev avec une intensite´ plus faible que la
premie`re. De fac¸on e´vidente, les deux modes sont localise´s a` 47±6mev, c’est-a`-dire a` e´quidistance de l’e´nergie
a` laquelle la re´sonance apparaˆıt dans un compose´ monocouche.
L’existence de deux excitations re´sonantes dans un syste`me bi-plan n’est pas vraiment une surprise. Dans la
phase isolante, le spectre d’excitation magne´tique est caracte´rise´ par des excitations magne´tiques collectives
[105, 106] : les ondes de spins. La faible interaction AF entre les plans du bi-plan (J⊥=10mev) se´pare les
ondes de spins en deux modes : le mode acoustique et le mode optique, correspondant respectivement a` une
fluctuation en opposition de phase et en phase des ondes de spins des plans CuO2 du biplan. Dans ce cas, la
partie imaginaire de la susceptibilite´ magne´tique dynamique s’e´crit comme [105] :
Imχ(Q, ω) = sin2(πzL)Imχac(Q, ω) + cos
2(πzL)Imχop(Q, ω) (1.16)
ou` z correspond a` la distance re´duite entre les plans CuO2 dans le biplan (z=d/c avec d=3.3A˚). En plus du
fait que les modes acoustiques et optiques ne sont pas localise´s a` la meˆme e´nergie, ils peuvent eˆtre facilement
identifie´s par leur modulation le long de l’axe c (Eq.1.2.4). Dans l’e´tat supraconducteur, le pic de re´sonance
magne´tique le plus intense (c’est-a`-dire celui de plus basse e´nergie) posse`de une modulation le long de l’axe
c en sinus carre´, alors que le moins intense (celui de plus haute e´nergie) posse`de une modulation en cosinus
carre´. Ainsi, l’existence de deux pics de re´sonance magne´tique dans l’e´tat supraconducteur pour les compose´s
bi-plans indiquent qu’il existe encore un couplage AF entre les plans CuO2 dans l’e´tat supraconducteur et
qu’il est du meˆme ordre de grandeur que le J⊥ de la phase isolante.
Inte´ressons nous maintenant a` l’e´volution en fonction du dopage des e´nergies caracte´ristiques associe´es
aux modes acoustique et optique, note´es respectivement Eacr et E
op
r , et comparons les a` l’e´volution de Tc et
∆m (apmplitude maximale du gap mesure´ par ARPES et STM ). On reporte l’ensemble des re´sultats sur
la Fig.1.7.II.e). Dans le cas du compose´ YBa2CuO6+x, il a e´te´ trouve´ que E
ac
r suit la meˆme e´volution que
Tc avec une loi en E
ac
r ≈ 5kBTc. Pour le mode optique, Eopr sature dans la phase sous dope´e et diminue
a` partir du dopage optimal [107]. L’e´volution en dopage de Eopr est assez proche de celle de 2∆m. Dans la
phase surdope´e, pour un nombre de porteurs supe´rieur a` 20%, Eacr , E
op
r et 2∆m convergent vers une meˆme





[97, 107]. Ainsi, il semble qu’il couˆte moins d’e´nergie d’exciter les pics de re´sonance magne´tique que de cre´er
une excitation e´le´mentaire e´lectron-trou qui brise les paires de Cooper (E ≈ 2∆m a` qAF).
Les pics de re´sonance magne´tiques sont des excitations observe´es dans l’e´tat supraconducteur au vecteur







Fig. 1.7: I) Pre´sentation du pic de re´sonance magne´tique mesure´ dans le compose´ YBa2Cu3O6.97
de Tc=92.5K par DIN : a) Intensite´ mesure´e a` basse tempe´rature T=5K en fonction
de l’e´nergie au vecteur d’onde AF, b) Intensite´ le long de la direction (H,H) pour une
e´nergie de 41mev a` basse (point blanc) et haute tempe´rature (point noir) c) Evolution
en tempe´rature mesure´e aux vecteurs d’ondes Q=(0.5,0.5,4.7) pour une e´nergie de
41mev. II) Diffe´rence entre les scans au vecteur d’onde AF a` basse tempe´rature et
juste au dessus de Tc pour un e´chantillon YBa2Cu3O6.85 de Tc=89K a) et c) Pics de
re´sonance magne´tique dans le canal acoustique avec sa modulation typique en sinus
carre´ b) et d) Meˆme chose dans le canal optique. e) De´pendance en dopage de l’e´nergie
caracte´ristique du mode acoustique (en rouge) et du mode optique (en bleu). Les deux
modes se trouvent en dessous de 2∆m qui repre´sente l’e´nergie minimum pour cre´er une
excitation e´le´mentaire au vecteur d’onde AF. 2∆m peut eˆtre mesure´ par ARPES, SIS
ou encore Raman. III) Diffe´rence d’intensite´ entre basse tempe´rature (T=10K) et Tc
plus 10K dans un e´chantillon YBa2Cu3O6.85 de Tc=89K, le long de la direction (H,H)
pour diffe´rentes e´nergies a) L=5.2 ou 5.4 (canal acoustique) c) L=7 (canal optique)
et b) coupe a` e´nergie constante pour deux directions de l’espace re´ciproque (1,0,0)
et (1,1,0) d) Dispersion des excitations magne´tiques dans la phase supraconductrice
de´duite des mesures reporte´es en a).
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En fait, il a e´te´ montre´ que cette re´sonance magne´tique fait partie d’un mode d’excitation S=1 dispersif.
Partant du vecteur d’onde AF, le mode disperse vers le bas et vers le haut, la dispersion est en forme de
X ou de sablier [108, 103, 109]. Dans cette dispersion, on note la quasi disparition du signal quand le mode
approche des vecteurs d’onde particuliers [103], les ”bandes muettes” (de l’anglais silent bands). Dans les
cuprates tre`s sous dope´s (Tc <62K), une dispersion similaire a e´te´ reporte´e, mais seulement la partie de la
dispersion dispersant vers le bas apparaˆıt en dessous de Tc alors que la dispersion vers le haut ne change
quasiment pas a` travers Tc [110].
Les corre´lations AF dans la phase normale Il existe de fortes corre´lations magne´tiques dans la phase sous
dope´e des SHTCs. Ce spectre de fluctuation magne´tique s’e´tend sur une large gamme d’e´nergie (typiquement
jusqu’a` 150meV). Il se caracte´rise par : (i) une partie haute e´nergie qui est inde´pendante de la tempe´rature et
(ii) une partie basse e´nergie qui change beaucoup avec la tempe´rature avec comme principale caracte´ristique
l’apparition du pic de re´sonance magne´tique. Dans une approche de type fluctuation de spins, la question est
e´videment de connaˆıtre la partie du spectre d’excitation magne´tique qui contribue a` l’interaction attractive
ne´cessaire a` la supraconductivite´.
Spectre des fluctuations a` haute e´nergie Dans l’e´tat normal du re´gime sous dope´, de fortes fluctuations
de haute e´nergie persistent (typiquement a` partir de 50mev). En effet, des e´tudes re´alise´es sur un e´chantillon
de YBa2CuO6.5 (Tc=55K) indiquent l’existence d’excitations magne´tiques autour du vecteur d’onde QAF
de 60meV a` 85meV, c.f. Fig.1.8 a) [111, 112].
Re´cemment, l’e´tude des excitations a e´te´ reprise essentiellement graˆce a` l’augmentation de flux des sources a`
spallation qui permettent d’acce´der plus facilement a` de plus grands transferts d’e´nergie que les spectrome`tre
trois axes. L’e´tude de S.Hayden et al. [113] dans un e´chantillon de YBa2CuO6.6 (Tc=63K) a permis de
confirmer que le signal de haute e´nergie ne bouge pas en tempe´rature. On reporte sur la Fig.1.8 b) la carte
en couleur de l’intensite´ magne´tique a` une e´nergie de 85mev pour trois tempe´ratures T=300,100 et 10K. Pour
chacune des tempe´ratures, on constate l’existence d’un signal autour du vecteur d’onde AF. Aussi, comme
on peut le constater, il semble que le signal ne soit pas re´parti de fac¸on isotrope autour du vecteur onde AF
mais plutoˆt sous la forme de structure carre´ centre´e a` QAF avec des maxima le long des diagonales. Cette
structure particulie`re a souleve´ un inte´reˆt dans la communaute´ puisqu’elle est tre`s similaire aux excitations
magne´tiques de haute e´nergie dans le compose´ La2−xBaxCuO4 pour x=1/8 qui pre´sente un ordre de stripe.
Ne´anmoins, une e´tude re´cente de Stocks et al sur un e´chantillon de´macle´ a` 70% sugge`rent en fait que ce
signal est bien isotrope comme on peut le voir sur la Fig.1.8 c). L’e´tude de Stocks [112] permet aussi de
de´terminer la dispersion de ce signal de haute e´nergie. Il s’ajuste avec un mode`le d’onde de spin de ce´le´rite´
J de 70meV. La ce´le´rite´ de ces excitations AF est de l’ordre de 60% de celle des magnons dans la phase
AF, sugge´rant une interaction de super-e´change effective, re´duite dans le plan de base. L’e´largissement des
excitations traduit e´galement un amortissement non ne´gligeable. De meˆme dans le canal optique, les mesures
re´ve`lent la persistance d’un gap optique et d’excitations dispersives. La re´duction du gap optique est en
accord avec un e´change effectif dans le plan de l’ordre de 60 %. Ces mesures sont en accord avec [111].
Il semble donc que le signal de haute e´nergie pre´sent dans la phase sous-dope´e soit compatible avec des
excitations re´miniscentes de la phase antife´rromagnetique dont la ce´le´rite´ de´pend du dopage. Plus la ”rigidite´”
de l’interaction d’e´change AF diminue, plus les excitations sont suramorties.
Spectre des fluctuations de basse e´nergie Le spectre de fluctuation AF de basse e´nergie du compose´
YBa2CuO6+x e´volue en fonction du dopage. On de´finit trois zones : une zone de tre`s fort sous dopage, un
zone sous dope´e et une zone surdope´e. Le spectre de fluctuation magne´tique n’est pas le meˆme entre la zone





Fig. 1.8: Susceptibilite´ magne´tique de haute e´nergie (h¯ > 60mev) dans la phase de pseudogap
YBa2CuO6+x : a) e´volution de l’intensite´ mesure´e le long de la direction (H,H) pour
trois e´nergies E=50,60 et 70mev d’apre`s [111] (YBa2CuO6.5) b) e´volution de l’intensite´
mesure´e a` ISIS pour diffe´rentes tempe´ratures d’apre`s [113] (YBa2CuO6.6) c) meˆme
chose d’apre`s Stocks [112] pour h¯ = 78mev (YBa2CuO6.5)le cercle blanc correspond a`
un mode`le de spin.
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a` peu pre`s au dopage de la transition isolant-me´tal. On se´parera donc le diagramme de phase comme ceci :
la phase sous dope´e isolant, la phase sous dope´e me´tallique et la phase surdope´e.
Dans la phase sous dope´e isolant, le spectre des fluctuations AF ressemble beaucoup a` l’e´tat isolant
faiblement dope´ en trous. En particulier, en dessous de Tc, le spectre n’indique pas de pic de re´sonance ni
de gap de spin. Ce spectre se de´composent en deux parties comme on peut le voir sur la Fig.1.9a). Une
premie`re partie se trouve a` e´nergie nulle et correspond a` l’existence d’un ordre AF a` courte porte´e (avec
des longueurs typiques de corre´lation de l’ordre de 40A˚ pour x=0.35) [114]. Ce pic quasi-e´lastique s’e´largit a`
mesure que la tempe´rature augmente comme on peut le voir sur la Fig.1.9.a). Le spectre se caracte´rise aussi
par des fluctuations de basse e´nergie bien reproduites par un oscillateur amorti d’e´nergie caracte´ristique ω0
qui de´pend du dopage (typiquement ω0 est de l’ordre de 2meV pour x=0.35 et de l’ordre de 25mev pour
x=0.5)[114].
Dans la partie sous dope´e me´tallique, les fluctuations AF sont bien de´crites par une forme lorentzienne[115].
On reporte sur la Fig.1.9.b) l’e´volution de la partie imaginaire du mode acoustique de la susceptibilite´ de
spin dans l’e´tat normal a` T=100K au vecteur d’onde AF pour diffe´rents taux d’oxyge`ne pour le compose´
YBa2CuO6+x. Comme on peut le constater, le spectre magne´tique e´volue fortement en fonction du dopage.
A mesure que l’on dope le syste`me, on observe un de´placement vers les hautes e´nergies et une re´duction du
poids spectral. Le poids des fluctuations AF est conside´rablement re´duit dans la phase surdope´e [115, 116]
Inte´ressons nous maintenant aux de´pendances en Q et en tempe´rature de ce signal. Quelque soit le dopage,
le signal est centre´ autour du vecteur d’onde AF avec une largeur typique bien plus large que la re´solution
expe´rimentale [110, 115, 117]. On reporte sur la Fig.1.9II)b)et e), l’e´volution de l’intensite´ magne´tique de
basse e´nergie dans le compose´ YBa2CuO6.6 de´macle´ a` 90% le long des deux directions a* et b*. Comme on
peut le voir, la largeur du signal est inde´pendant de l’e´nergie. Le signal est plus large le long de la direction
a* que b*, ce qui sugge`re une anisotropie dans le spectre. Aussi, quelque soit le dopage, le spectre est modifie´
lorsque T<Tc. L’entre´e dans la phase supraconductrice se caracte´rise par l’apparition d’un gap de spin dans
le spectre de fluctuations, d’un pic de re´sonance au vecteur d’onde AF et d’un changement dans la forme
de la dispersion des excitations. En dessous de T<Tc, la dispersion est en forme de X (voir Fig.1.9II)a)et
b)) alors que pour T>Tc, la dispersion est en forme de Y (Fig.1.9II)c)et d)). Cette modification est d’autant
plus e´vidente a` observer que les fluctuations dans la phase normale sont faibles. Ils est inte´ressant de voir
que l’anisotropie de la re´ponse persiste dans la phase supraconductrice [110].
Interpre´tation des corre´lations AF : localisation versus itine´rance
L’un des sujets les plus de´battus dans la physique des SHTCs est l’interpre´tation des corre´lations AF
dans la phase me´tallique. Ce de´bat est en fait directement lie´ a` la proble´matique de l’addition de trous
dans un isolant de Mott. Au cours des anne´es, deux types d’interpre´tation ont e´te´ propose´s. La premie`re
approche, dite approche localise´e, prend comme point de de´part la phase AF isolante, dans laquelle les spins
sont essentiellement localise´s sur les sites du cuivre (S=1/2). La seconde approche, l’approche itine´rante,
part de la phase me´tallique du diagramme de phase des SHTCs, le pic de re´sonance magne´tique y est de´crit
comme une excitation collective de spin S=1. Nous proposons dans cette partie une discussion de ces deux
approches.
L’approche localise´e Dans l’approche ”localise´”, les excitations magne´tiques peuvent eˆtre de´crites comme
des re´miniscences du spectre des excitations collectives d’une phase magne´tique isolante avec des spins
localise´s. Cette phase peut eˆtre la phase antiferromagne´tique a` dopage nul ou une nouvelle phase magne´tique
telle que la phase de type stripe. Celle-ci correspond a` une mise en ordre des trous de dopage sous forme de
lignes se´parant des domaines AF pauvres en trous [118, 119]. L’observation d’une mise en ordre des spins et

















Fig. 1.9: Susceptibilite´ magne´tique de basse e´nergie dans la phase normale : a) e´volution de
l’intensite´ en fonction de l’e´nergie mesure´e aux vecteurs d’ondes Q=(0.5,0.5,2) pour
diffe´rentes tempe´ratures pour un e´chantillon YBa2CuO6.35 (Tc=18K) d’apre`s les me-
sures de [114] b) e´volution de l’intensite´ mesure´e en fonction de l’e´nergie aux vecteurs
Q=(0.5,0.5) a` T=100K pour un dopage de YBa2CuO6.5 a` YBa2CuO6.97 d’apre`s [115]
c) carte en couleur de l’intensite´ mesure´e autour du vecteur d’onde AF T=10K et
T=70K pour un e´chantillon de YBa2CuO6.6 (Tc=63K, e´chantillon de´macle´ a` 90%)
d’apre`s [117].
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interpre´te´s comme la signature de la phase de stripes [92, 118] . Il n’existe toutefois pas d’autres cupratres
dope´s en trous pre´sentant un ordre similaire. L’e´tat me´tallique des SHTCs est alors vu comme une phase de
stripe de´sordonne´e ou` les lignes de charges peuvent fluctuer[93]. Partant des mesures de la dynamique du spin
dans le compose´ La1−xBaxCuO4 (x=1/8) [119], on a propose´ que Er soit un point selle dans la dispersion
associe´e a` l’ordre de stripes. On reporte sur la Fig.1.10.a) l’ordre de stripe propose´ pour de´crire l’ordre de
charge et de spin dans le compose´ La1−xBaxCuO4 (x=1/8). Cet ordre dans le plan CuO2 est caracte´rise´ par
deux lignes de charge se´pare´s par une e´chelle de spins couple´e AF. Les excitations de basse e´nergie (c’est-
a`-dire en dessous de Er) correspondent aux excitations collectives entre les deux e´chelles de spins (elles se
propagent donc perpendiculairement a` l’e´chelle) alors que la partie haute e´nergie correspond aux excitations
intra e´chelles (elles se propagent donc le long de la chaine). Ce type d’image a par la suite e´te´ soutenue par
diffe´rents calculs [120]. Dans ce type d’approche, l’effet de la supraconductivite´ sur cette dynamique de spin
n’est que tre`s rarement e´voque´. L’effet principal est l’ouverture d’un gap de spin (note´ Eg et proportionnel a`
Tc comme on peut le voir sur la Fig.7.2.3.d)) qui entraˆıne une redistribution du poids spectral. Comme la Tc
varie d’un compose´ a` un autre, la redistribution du poids spectral ne se fera pas toujours a` la meˆme e´nergie.
Dans la cas des SHTCs de Tmaxc ≈=90K, le gap de spin se trouve a` une e´nergie assez haute, typiquement de
l’ordre de 30mev au dopage optimal, la redistribution de poids spectral se ferait alors dans la meˆme gamme
d’e´nergie que le poids selle de la dispersion. Dans le cas des SHTCs de Tmaxc ≈=40K, le gap de spin est plus
faible, la redistribution du poids spectral se fait alors a` bien plus basse e´nergie. On reporte sur la Fig.1.10.b),
les diffe´rents cas de figure discute´s. Ainsi, dans ce type d’approche, le spectre d’excitation magne´tique est
toujours le meˆme quelque soit le cupratre envisage´, la seul diffe´rence vient de l’amplitude du gap de spin
et de la redistribution du poids spectral associe´ a` l’ouverture du gap de spin. La re´sonance est alors une
conse´quence directe des excitations qui pre´existent dans la phase normale.
Tant dans la phase supraconductrice que dans la phase normale, ce type de spectre magne´tique est ca-
racte´rise´ par une tre`s forte anisotropie dans le plan (a∗,b∗). Ceci n’est pas tout a fait en accord avec les excita-
tions de spins mesure´es dans les phases sous dope´e et optimallement dope´e du compose´ YBa2Cu3O6+x[110].
En effet, il a e´te´ prouve´ que le spectre d’excitation posse`de une syme´trie 2D au-dessous et au-dessus de
l’e´nergie de la re´sonance, ce qui est en de´saccord avec l’existence d’un point selle. Cependant, des calculs
re´cents qui conside`rent la dynamique de spin de segments de stripe fluctuantes (fluctuations orientationnelles)
indiquent une perte du caracte`re 1D[121, 122]. Ne´anmoins, il est important de rappeler que le pic de re´sonance
magne´tique ainsi que la dispersion associe´e a` ce pic posse`dent une de´pendance en tempe´rature marque´e.
Ainsi, dans ce type d’approche, il convient de comparer le spectre magne´tique du compose´ La1−xBaxCuO4
(x=1/8) et le spectre magne´tique du compose´ YBa2Cu3O6.6 dans la phase normale et non dans la phase
supraconductrice.
L’approche itine´rante Il est e´galement possible d’aborder le proble`me de la nature des corre´lations AF
en partant du re´gime surdope´ et en conside´rant une approche itine´rante du magne´tisme. Les porteurs de
charge sont de´localise´s et leurs proprie´te´s sont de´crites dans un mode`le de bandes. Dans ce type d’approche,
les excitations e´le´mentaires se pre´sentent sous la forme d’excitations e´lectron-trou. Une fois dans l’e´tat su-
praconducteur, ces excitations ne sont autorise´es qu’au-dessus d’une e´nergie qui correspond a` l’e´nergie des
paires brise´es. L’e´nergie minimum pour cre´er une excitation e´le´mentaire (avec retournement de spin) est
h¯ωc(q) = min(Ek+q + Ek). Cette e´nergie de´finit la bordure du continuum e´lectron-trou. L’entre´e dans
la phase supraconductrice modifie donc le spectre d’excitation de basse e´nergie mais se caracte´rise aussi
comme on l’a discute´ par une modification des fonctions de re´ponse. Dans le cas des SHTCs, la susceptibilite´
magne´tique augmente a` cause des interactions magne´tiques I(q) pre´sentes dans le syste`me. La susceptibi-
lite´ peut eˆtre obtenue graˆce a` l’approche RPA. En l’absence de proprie´te´s d’emboˆıtement de la surface de



















Fig. 1.10: Interpre´tation de la dynamique de spins dans les cuprates : a) sche´mas de l’ordre de
charge et de spin propose´ dans les cuprates pour rendre compte de la dynamique de
spins. b) sche´mas de la dispersion des excitations magne´tiques en forme de X dans
les cuprates. Pour les compose´s supraconducteurs, l’entre´e dans la phase supracon-
ductrice se caracte´rise par l’ouverture d’un gap de spin, le poids spectral de basse
e´nergie e´tant alors redistribue´ au-dessus de l’e´nergie du gap. Le lien entre Tc et Eg
est e´galement repre´sente´. c) Surface de Fermi typique des cuprates supraconducteurs
d’apre`s Eremin. d) Les parties re´el et imaginaire de la susceptibilite´ magne´tique sans
interaction sont repre´sente´es pour le vecteur d’onde qAF en fonction de l’e´nergie pour
un gap d-wave d’amplitude ∆0=42mev pour la surface de Fermi repre´sente´e en c). d)
Carte en couleur de la susceptibilite´ magne´tique apre`s RPA le long de la direction de
l’espace re´ciproque (1,1) de 0mev a` 90mev. La ligne rouge correspond a` la bordure
du continuum donne´ par e´lectron trou de´fini par h¯ωc(q) = min(Ek+q + Ek)
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difficile a` mesurer par DIN. Cependant, dans le cas des SHTCs, l’ouverture du gap supraconducteur dans
le continuum e´lectron-trou et la pre´sence d’interactions magne´tiques peut donner lieu a` un e´tat lie´ de spin
S=1 se de´veloppant au-dessous de la bordure de continuum[84, 87, 123, 124, 125, 126, 127, 128]. Son e´nergie
caracte´ristique est donne´e par la condition de poˆle : 1 − 2I(q)(gµB)2Reχ0(q, ω)=0 dans la gamme d’e´nergie :
[0, ωc(q)]. Ce type de mode collectif n’existe qu’au-dessous du continuum et se de´compose en des excita-
tions de type e´lectron-trou quand il entre dans le continuum. La dispersion de ce mode est principalement
controˆle´e par I(q) et ωc(q). ωc(q) est impose´ par la topologie de la surface de Fermi et la syme´trie du gap
supraconducteur. Dans le cas des SHTCs ou` le gap supraconducteur est de syme´trie d-wave, la maximum de
ωc(q) est pour le vecteur d’onde q=(π,π). Pour ce vecteur d’onde : ωc(qAF)=2∆(kpc), ou` kpc correspond au
vecteur d’onde de la surface de Fermi connecte´ par le vecteur d’onde AF (ces vecteurs d’onde sont souvent
appele´s ”points chauds” de la surface de Fermi). Pour ces vecteurs d’onde, la gap supraconducteur est proche
de sa valeur maximale, ainsi ωc(qAF) est le´ge`rement plus faible que 2∆m. En s’e´cartant du vecteur d’onde
AF, ωc(q) diminue et tombe a` ze´ro le long de la direction (110) pour le vecteur d’onde qn qui connecte les
points nodaux de la surface de Fermi. Ainsi, autour du vecteur d’onde AF, le continuum a une forme de
doˆme (zone 1). Au-dela` du vecteur d’onde qn, le continuum re´apparaˆıt a` plus haute e´nergie (zone 2). La
forme du continuum dans la zone 1 impose une dispersion des excitations magne´tiques alors que dans la zone
2 les excitations magne´tiques peuvent disperser vers le haut. Il faut noter aussi que dans la zone 1, le mode
collectif peut eˆtre vu comme une combinaison line´aire directe d’excitation e´lectron-trou alors que dans le cas
de la zone 2, l’excitation est faite de combinaison line´aire d’excitation umklapp. Dans ce type d’approche,
il est e´vident que le pic de re´sonance magne´tique est une spe´cificite´ de la phase supraconductrice. De plus,
le confinement de ces excitations de spins au-dessous du continuum e´lectron-trou permet de comprendre
l’existence de deux branches d’excitation magne´tique, l’une dispersant vers le bas et l’autre dispersant vers
le haut. Ces branches sont se´pare´es par des bandes silencieuses qui correspondent a` l’empreinte du continuum
sur la dispersion au vecteur d’onde qn [127].
Dans ce type d’approche, l’intensite´ du pic de re´sonance est quantifiable. En effet, pour l’e´nergie de la
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A` ωc(q), Imχ0(q, ω) a la forme d’une marche d’escalier et Reχ0(q, ω) donne´ par la relation de Kramers-
Kroning, diverge logarithmiquement a` la bordure du continuum : Reχ0(q, ω) ≈ Reχ0(q, 0)− β ln(ωc(q)−wωc(q) ).
La conse´quence est que le poids spectral de l’e´tat lie´ de spin S=1 est proportionnel a` [129] : ωc(q)−Ωrωc(q) ). En










Ainsi, plus le mode est proche du continuum, plus le mode sera d’intensite´ faible. On comprend ainsi pourquoi,
dans le cas du compose´ biplan YBa2Cu3O6+x, le mode optique qui se trouve syste´matiquement a` plus haute
e´nergie que le mode acoustique est moins intense que le mode acoustique. Dans les compose´s bi-couches, on
peut en fait tirer profit de l’existence de deux re´sonance. Pour ces syste`mes, I(q)=I//(q) ± I⊥, ou` I//(q)
est l’interaction planaire et ou` I⊥ correspond a` l’interaction entre les plans. Au vecteur d’onde AF, on a
I//(q) >>I⊥, on supposera que l’interaction est la meˆme pour le mode acoustique et le mode optique. De
plus, on conside´rera en premie`re approximation que la structure de bande n’est pas de´ge´ne´re´e, la bordure
du continuum est la meˆme pour le mode acoustique et la mode optique. Dans ces conditions, on voit que
le rapport des poids spectraux entre les modes acoustique et optique, note´ R=
Wacr
W opr










Concre`tement, cela signifie que la bordure du continuum au vecteur d’onde AF peut eˆtre de´duite de la mesure




Ce type d’approche est tre`s inte´ressant pour de´crire l’e´volution en dopage de la position des modes acous-
tique et optique discute´e dans la partie pre´ce´dente. En effet, lorsque R est grand, ωc(qAF) et E
op
r sont proches
l’un de l’autre. C’est la raison pour laquelle Eopr a une e´volution en dopage tre`s similaire a` celle du gap[107].
Etant donne´ que les mesures d’ARPES dans le compose´ YBa2Cu3O6+x sont encore peu nombreuses, les
comparaisons entre les mesures de DIN et d’ARPES ne peuvent eˆtre que qualitatives. Ne´anmoins, pour les




r ont e´te´ de´termine´s, on a montre´ que les poids spectraux
des modes optique et acoustique sont proportionnels a` la distance entre la bordure du continuum et les
modes optique et acoustique (respectivement), en accord avec l’approche itine´rante.
Bien que l’approche itine´rante semble un cadre the´orique satisfaisant pour comprendre les excitations
magne´tiques de la phase supraconductrice, il convient de remarquer que cette approche ne permet pas de
comprendre les excitations magne´tiques dans la phase normale. En particulier, il est impossible dans ce type
d’approche d’obtenir du signal de forte intensite´ au-dessus de deux fois le gap supraconducteur. Cela signifie
qu’au-dessus de 60meV typiquement, on attend un signal de l’ordre de quelque dizaine de µ2B .eV
−1 bien
infe´rieur a` celui observe´ dans la phase sous dope´. Au-dela` meˆme de cette difficulte´, il est clair que meˆme le
signal de basse e´nergie dans la phase normale est difficile a` comprendre. Si il n’y a plus de gap, il n’y a plus
de raison d’avoir un pic de re´sonance. Ceci pose alors la question de la description et de la nature de la phase
de pseudopgap. En effet, le spectre de fluctuation AF dans la phase sous dope´ correspond soit a` une re´ponse
spe´cifique associe´ a` la phase de pseudogap ou soit a` une persistance du caracte`re localise´ de la dynamique
de spin. Dans ce dernier cas, l’e´volution du poids spectral avec le dopage traduirait une augmentation du
caracte`re itine´rant au de´triment du caracte`re localise´. Les deux re´ponses e´tant syste´matiquement pre´sentent.
Quoi qu’il en soit, il faut introduire de nouveaux ingre´dients a` l’approche itine´rante pour rendre compte de
la dynamique de spin dans la phase sous dope´.
Anomalie dans la dispersion e´lectronique : roˆle des fluctuations AF
Dans la mesure ou` il existe des indications de la pre´sence de fortes fluctuations AF dans les phases
supraconductrice et normale, il est naturel de s’interroger sur l’effet de ces corre´lations magne´tiques sur
la dispersion e´lectronique, en particulier dans la phase supraconductrice ou` la notion de quasiparticules
est e´tablie. Nous proposons donc dans cette partie une bre`ve revue des anomalies observe´es par l’ARPES
et de voir en quoi elles peuvent eˆtre comprises par un couplage entre les fluctuations de spin AF et les
quasiparticules.
Anomalie dans la dispersion e´lectronique Des informations importantes a` propos de l’interaction entre
les quasiparticules et des excitations collectives peuvent eˆtre obtenues graˆce a` l’e´tude de la dispersion des
quasiparticules [34]. Dans une approche dans laquelle le spectre d’excitation e´lectronique est de´crit comme
des quasiparticules habille´es, les anomalies observe´es dans la dispersion des quasiparticules sont dues a` des
effets dans la self e´nergie qui apparaissent quand les quasiparticules sont couple´es a` des excitations donnant
lieu a` des processus de diffusion ine´lastique. Deux types d’informations comple´mentaires sont obtenues graˆce
a` l’e´tude des courbes de distribution en e´nergie note´es EDC ( k fixe´) et graˆce a` l’e´tude des courbes de
distribution de moment, note´es MDC (E e´tant alors fixe´).
On reporte sur la Fig.1.11.I.a) les coupes en e´nergie pour diffe´rents points de la zone de Brillouin pre`s de
la Surface de Fermi (SF) du compose´ Bi-2212 d’apre`s [130] pour deux tempe´ratures T=140K (>Tc=85K) et
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T=40K (<Tc). La coupe du haut correspond a` un point de la SF pre`s du point d’anti-noeud (M). La coupe
du bas correspond au spectre pre`s du point nodal. Les spectres interme´diaires sont les coupes qui se situent
entre les deux.
Pre`s du point M, le spectre pre´sente une structure en forme de pic creux bosse (plus connu sous son
nom anglais ”peak dip pump”) qui n’est pre´sent que dans la phase supraconductrice. On reporte sur la
Fig.1.11II.b) la dispersion des coupes MCS, mesure´e expe´rimentalement. L’analyse de la dispersion dans les
coupes MDC indique une forte modification de la dispersion entre la phase supraconductrice et le phase
normale [131]. Pre`s du niveau de Femi, on observe un changement tre`s net de la pente de la dispersion. De
60mev a` 80mev, la dispersion a une forme en S, a` plus haute e´nergie, la dispersion retrouve la dispersion de
la phase normale. Un tel effet n’est pas observe´ pre`s des points nodaux.
Dans la direction nodale, la dispersion est line´aire dans la zone de basse e´nergie avec des pentes diffe´rentes
qui de´finissent deux vitesses diffe´rentes. Ces deux re´gions sont donc se´pare´es par une rupture dans la pente
de la dispersion (cet effet est appele´ ”kink” en anglais). On reporte sur la Fig.1.11I.c) les mesures le long
de la direction nodale pour trois familles de cuprates supraconducteurs et pour diffe´rents dopages. Cette
rupture dans la pente de la dispersion est observe´e dans plusieurs mate´riaux et diminue avec le dopage[34].
Origine des anomalies dans la dispersion e´lectronique L’origine des anomalies dans la dispersion e´lectronique
est tre`s de´battue. Ge´ne´ralement, l’interpre´ration des anomalies de la dispersion e´lectronique repose sur l’exis-
tence d’un couplage entre les e´lectrons et un mode bosonique. Le de´bat repose sur l’origine de ce boson :
magne´tique ou phononique. La description de ce boson est importante car elle permet de comprendre quelles
sont les excitations de basse e´nergie du syste`me. Ne´anmoins, il est important de noter que meˆme si l’on par-
vient a` donner une description de ce boson, il n’est pas e´vident que la compre´hension de la supraconductivite´
en de´coule. Nous proposons ici de voir en quoi les fluctuations AF discute´es dans la partie ci-dessus peuvent
permettre de comprendre les anomalies de la dispersion e´lectronique.
Dans la phase supraconductrice, le spectre au point (M) est caracte´rise´ par une structure de type pic creux
bosse. Au-dessus de Tc, le spectre est caracte´rise´ par une fonction spectrale large en e´nergie, l’e´largissement
augmentant avec le sous dopage. Une fac¸on de de´crire cette structure est d’invoquer l’interaction des e´lectrons
avec un mode bosonique (fin en e´nergie). La finesse du mode implique un fort effet de self e´nergie a` une
e´nergie e´gale a` l’e´nergie du mode bosonique plus l’e´nergie de la quasiparticule, donnant lieu a` un creux . Le
fait que cette structure affecte essentiellement les points (M) impliquent que le moment du mode est proche
de (π,π)[87]. Partant de cette ide´e, la distance en e´nergie entre le pic de quasiparticules et le creux observe´
dans le spectre EDC donne l’e´nergie du mode bosonique, note´e Ω [87]. Sur la Fig.1.11 2b), Campuzano et al.
[132] reportent la valeur de Ω de´duite de leur mesure d’ARPES en fonction du dopage, ainsi que l’e´nergie de
la re´sonance mesure´e au vecteur d’onde (π,π) par DIN. L’accord entre les deux e´chelles d’e´nergies est tre`s
bon. Ce lien a d’ailleurs e´te´ confirme´ par deux autres faits expe´rimentaux. L’ame´lioration dans les mesures
d’ARPES a permis de re´soudre la se´paration des bandes liantes (note´ B de l’anglais ”bonding”) et des
bandes anti-liantes (note´ A de l’anglais anti-liante) dans le compose´ Bi-2212 [133]. Cette se´paration est la
conse´quence d’un terme de saut entre les deux plans CuO2 du bi-plan qui le`ve la de´ge´nrensence des bandes. La
structure pic-creux-bosse est principalement observe´ pour la bande B [133]. Pre`s des points chaux, la densite´
d’e´tat est plus grande dans la bande A que dans la bande B, ainsi pour obtenir une anomalie plus grande
dans la bande B, il faut que le processus de diffusion couple la bande A et la bande B. C’est effectivement ce
que re´alise le mode acoustique qui correspond a` un processus interbande [134]. Le mode optique correspond
quand a` lui un processus intrabande (AA, BB). Cette spe´cificite´ explique pourquoi la structure pic creux
bosse est principalement observe´e dans la bande B : elle re´sulte de la diffusion de quasiparticules de la bande
A par le mode magne´tique le plus intense a` savoir le mode acoustique[135, 87]. Aussi, il est connu que la
substitution du cuivre par d’autre me´taux de transition tel que le zinc (Zn) ou le nickel (Ni) re´duit Tc.
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L’e´tude par DIN de compose´ YBaCuO substitue´ au Zn ou Ni montre que le mode acoustique s’e´largit et que
son intensite´ diminue, l’e´nergie caracte´ristique du pic de re´sonance diminue aussi [136, 101]. Des re´centes
mesures d’APRES faites sur du Bi-2212 substitue´ au Zn et au Ni indique un e´largissement de la structure
creux-bosse comme on l’attendrait dans le cas d’un mode bosonique d’ origine magne´tique [137].
Ainsi l’ensemble de ces faits invite a` conclure sur l’origine commune entre le mode bosonique re´sponsable de
la modification du spectre des quasiparticules de basse e´nergie et du pic de re´sonance magne´tique acoustique.
Il est e´galement important de noter que le couplage entre les spectre de quasiparticule et le pic de re´sonance
magne´tique a e´galement e´te´ sugge`re´ par d’autre sonde que l’ARPES. On peut citer a` titre d’exemple les
mesures de conductivite´ tunnel de Zasadzinski et al. [138] ainsi que les mesures de conductivite´ optique
de Hwang et al. [139]. L’e´tude des MDC aux points nodaux permet de remonter a` Σ
′
. Il existe diffe´rentes
approximations pour remonter a` cette partie re´elle. On reporte le re´sultat de Johnson et al. [140] sur la
Fig.1.11 a). Sur cette figure, on peut voir la partie re´elle de la self e´nergie (Σ
′
(ω)) dans les phase normale et
supraconductrice et la diffe´rence entre les deux pour trois e´chantillons de Bi-2212 de dopages diffe´rents. La
de´pendence en e´nergie de Σ
′
se pre´sentent sous la forme d’un spectre tre`s large sur lequel apparaˆıt un pic en
passant dans l’e´tat supraconducteur. La de´pendance en tempe´rature de Σ
′
(ω) a` l’e´nergie du pic reproduit
remarquablement la de´pendance en tempe´rature de la partie imaginaire de la susceptibilite´ magne´tique
me´sure´e a` l’e´nergie du pic de re´sonance magne´tique. Les anomalies observe´ dans le spectre de charge sugge`re
fortement que les quasiparticules interagissent avec le pic de re´sonance magne´tique, ce qui re´vele l’existence
d’un couplage entre les degre´s de liberte´ du spin et de la charge. Cependant, le pic de re´sonance magne´tique
ne peut vraisemblablement pas expliquer la totalite´ des anomalies e´lectroniques et il est ne´cessaire de lui
associer un spectre large de fluctuations (qui s’e´tend typiquement jusqu’a` plusieurs centaines de meV). Tant
l’origine que le roˆle de ce large spectre n’est pas encore clairement identifie´.
1.3 Proble´matique de la the`se
Cette courte pre´sentation des SHTCs a permis de mettre en e´vidence certains faits. La phase supracon-
ductrice des SHTCs peut se de´crire comme un e´tat forme´ de paires de Cooper de syme´trie d singulet de spin.
Aussi bien que l’on arrive a` de´crire l’e´tat supraconducteur des SHTCs, il n’y a a` ce jour aucun consensus
quand au moteur de l’instabilite´ supraconductrice dans ces compose´s. Comme nous l’avons vue contrairement
aux cas de la the´orie BCS, la phase normales des SHTCs pre´sentent de forte de´viations a` un me´tal standard.
Ainsi, il est clair que la physique des SHTCs ne´cessite d’aller au dela` de la the´orie BCS (on rappel d’ailleurs
que les faibles longueurs de cohe´rence des SHTCs dans la phase supraconductrice sugge`rent qu’une approche
en champ moyen ne peut pas fonctionner).
Durant notre courte revue, nous avons aborde´ quelques approches the´oriques propose´es pour de´crire cette
supraconductivite´ non conventionelles ainsi que les anomalies de la phase normale. Une partie de ces mode`les
focalisent sur les corre´lations AF[86, 84, 93]. En effet, il est clair que la proximite´ de la phase AF et supra-
conductrice invite a` s’interesser a` l’e´volution des corre´lations AF dans la phase me´tallique du diagramme de
phase des STHCs. Depuis plus de quinze ans, la technique de DIN s’est inte´resse´e a` l’e´tude des fluctuations
de spin AF. Cette the`se se situe dans la continuite´ de ces travaux. Deux approches tre`s diffe´rentes sont
ge´ne´ralement propose´es pour de´crire ces excitations AF : l’une part de la phase isolante, l’autre de la phase
me´tallique. Dans une approche itine´rante, on a discute´ le fait que le pic de re´sonance magne´tique (spe´cificite´
de la phase supraconductrice ) est vu comme une exciton de spin S=1. Dans ce type d’approche, cette
excitation se comprend comme le re´sultat de l’ouverture d’un gap supraconducteur, de fortes corre´lations
magne´tiques et des proprie´te´s topologiques particulie`res de la SF. Il est important de noter que la description
de ces excitations magne´tiques peut avoir des conse´quences importantes. En particulier dans une approche de
type couplage fort, c’est la meˆme interaction J qui est responsable de l’appariement supraconducteur et des
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Fig. 1.11: I) a) D’apre`s [130] : Intensite´ ARPES mesure´e dans la phase normale (T=140K) et
dans l’e´tat supraconducteur (T=40K) pour un e´chantillon de Bi-2212 de Tc=89K
le long de ky pour diffe´rentes valeurs de kx. Le panneau le plus haut correspond
a` un point se trouvant pre`s du point nodal et le panneau le plus bas correspond
a` un point se trouvant pre`s du point anti-nodal (AN). b) Dispersion MDC dans
l’e´tat supraconducteur et la phase normale pour un e´chantillon de dopage optimal
de Bi-2212 de Tc=90K ky (en unite´ de π/a) et pour kx=0.59π/a. c) Dispersion MDC
pour diffe´rents dopages et diffe´rents cupratres. II) D’apre`s [132] : Spectres d’ARPES
pour le compose´ Bi-2212 au vecteur d’onde (π, 0) pour diffe´rents dopages, les fle`ches
indiquent comment Ω est de´termine´ a` partir de ce spectre. A` droite, comparaison
entre la de´pendance en dopage du mode Ω de´duite des mesures d’ARPES et de la
position en e´nergie du pic de re´sonance magne´tique. b) D’apre`s [140], partie re´elle
de la self e´nergie en fonction de l’e´nergie dans les phase supraconductrice, normale
ainsi que la diffe´rence des deux pour trois e´chantillons : un sous-dope´ (Tc=69K, un
de dopage optimal (Tc=91K) et un surdope´ (Tc=55K).
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excitations de spins. Ainsi la mode´lisation des excitations de spins AF de basse e´nergie permettent en prin-
cipe de remonter aux interactions entre quasiparticules. Jusqu’a` maintenant l’e´tude par diffusion ine´lastique
des neutrons (DIN) dans les supraconducteurs a` haute tempe´rature critique s’est essentiellement porte´e sur
deux familles de compose´s ayant des spectres assez diffe´rent : la famille monocouche La2−x(Ba,Sr)xCuO4
et la famille bicouche YBa2Cu3O6+x. Dans ces conditions, il est clair que l’investigation d’autres syste`mes
devient fondamentale pour de´terminer le point commun entre toutes ces fluctuations magne´tiques au-dela`
des spe´cificite´s de chacun des syste`mes. Cette question est d’autant plus importante que chaque technique
expe´rimentale posse`de son syste`me de re´fe´rence. Dans le cas des mesures de spectroscopie de charge (ARPES
et STM par example), le syste`me de re´fe´rence est le compose´ Bi-2212 qui jusqu’a` maintenant n’a e´te´ que peux
e´tudier par DIN. Reciproquement, l’e´tude des excitations de chagres dans les compose´s YBa2Cu3O6+x et
La2−x(Ba,Sr)xCuO4 ne sont que ponctuel. Afin de re´aliser des comparaisons quantitatives, il est maintenant
indispensable de travailler sur le meˆme syste`me de re´fe´rence. Cette the`se s’est donc inte´resse´ a` l’e´tude des
des excitations magne´tiques dans la phase supraconductrice et normale du compose´ Bi-2212
par DIN. Nous reportons l’ensemble de nos re´sultats concernant cette e´tude dans le Chapitre 3.
La comparaison entre les mesures d’ARPES et de DIN sugge`re un fort couplage spin fermions qui pourrait
eˆtre l’e´quivalent du couplage e´lectron phonon dans les supraconducteurs conventionnelles. En particulier, ce
couplage serait responsable des anomalies de basse e´nergie dans la dispersion des quasiparticules (changement
de pente dans la dispersion e´lectronique aux points nodaux et structure pic-creux-bosse au point anti-
nodal). Ne´anmoins le spectre de fluctuation AF tels qu’il mesure´ par DIN ne permet pas de comprendre
toutes les anomalies du spectre e´lectronique. En effet, les mesures d’ARPES indiquent e´galement la pre´sence
d’un continuum qui s’e´tend jusqu’a` de hautes e´nergies (plusieurs centaines de meV). Il n’y a ce jour pas
de consensus sur l’origine de continuum[87]. Ce continuum pourrait eˆtre lie´ par exemple aux fluctuations
magne´tiques du continuum e´lectron-trou (difficilement mesurable par DIN ). Ce continuum pourrait aussi eˆtre
lie´s a` l’existence d’un point critique quantique. Dans ce cas la`, le continuum correspondrait aux fluctuations
d’un ordre en compe´tition avec la supraconductivite´. Tel est l’ide´e par exemple de´veloppe´ par C.Varma
[43]. Dans ce type d’approche, les anomalies de la phase normale des SHTCs sont alors lie´s a` l’existence
d’un tel ordre. Diffe´rents types d’ordre ont e´te´ propose´ pour de´crire la phase de pseudogap. Certaines de
ces approches postulent l’existence d’un ordre magne´tique a` longue distance non conventionnel forme´ de
boucles de courant parcourant le plan CuO2. Durant cette the`se, nous nous sommes inte´resse´ a` l’e´tude
de diffe´rents candidats postule´s pour de´crire la phase de pseudogap par diffusion de neutron
polarise´. En effet, comme nous le verrons dans le Chapitre 4, ce type d’ordre non conventionnel peut eˆtre
teste´ par la diffusion de neutrons polarise´s. Nous reportons ensuite les re´sultats de nos mesures dans le
compose´ YBa2Cu3O6+δ dans le Chapitre 5 et dans le compose´ La2−xSrxCuO4 dans le Chapitre 6. Enfin
dans un dernier Chapitre, nous proposons une discussion et une analyse critique des re´sultats obtenus.
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Durant cette the`se, nous nous sommes inte´resse´s a` l’e´tude des supraconducteurs a` haute tempe´rature
critique (SHTCs) par diffusion de neutrons. En plus d’une proble´matique, toute expe´rience de diffusion de
neutrons ne´cessite au moins deux e´le´ments :
– un spectrome`tre bien adapte´ a` la physique recherche´e
– un e´chantillon de volume suffisant
Dans ce deuxie`me chapitre, nous proposons de nous inte´resser a` ces deux aspects. On pre´sentera tout d’abord
le principe de la diffusion de neutrons ainsi que les diffe´rentes spe´cificite´s des spectrome`tres utilise´s lors de
nos expe´riences. On pre´sentera ensuite les diffe´rentes familles d’e´chantillons utilise´es lors de nos expe´riences.
Avant de rentrer dans le vif du sujet, nous pre´senterons les raisons pour lesquelles le neutron est une sonde
bien adapte´e a` notre proble´matique et a` la matie`re condense´e de fac¸on ge´ne´rale.
2.1 Pourquoi le neutron est il une bonne sonde de la matie`re ?
Les neutrons sont des particules pre´sentes dans tous les noyaux atomiques (excepte´ l’hydroge`ne ordinaire).
Le neutron ne posse`de pas de charge et a une masse tre`s proche de celle du proton. Un neutron libre, c’est-
a`-dire qui n’est pas incorpore´ a` un noyau, est instable avec un demi-temps de vie d’environ douze minutes.
Il se de´sinte`gre alors en un proton, un e´lectron et un anti neutrino.
L’inte´reˆt du neutron est double. Tout d’abord le neutron est une onde de matie`re. L’interfe´rome´trie
neutronique a e´te´ ainsi employe´e pour de´montrer de nombreuses proprie´te´s fondamentales de la me´canique
quantique [141]. On pourra pour plus de de´tails se re´fe´rer a` l’ouvrage de H.Rauch [142]. A cet e´gard, l’e´tude
des neutrons est comple´mentaire de l’optique quantique.
Ensuite, le neutron peut eˆtre utilise´ pour sonder les proprie´te´s de la matie`re graˆce a` ses proprie´te´s fon-
damentales. En effet, la longueur d’onde et l’e´nergie des neutrons peuvent eˆtre adapte´es aux tailles et aux
e´nergies caracte´ristiques de la matie`re condense´e.
Une longueur d’onde de l’ordre de l’Angstro¨m Pour un neutron a` T=300K, la longueur d’onde est
typiquement 1.8A˚. Elle est du meˆme ordre de grandeur que la distance inter-atomique. Il est donc possible
d’e´tudier la structure atomique de compose´s graˆce a` la figure d’interfe´rence obtenue par le passage d’un
faisceau de neutrons dans un syste`me diffusant. La diffusion de neutrons est comple´mentaire a` celle de la
diffusion de photons X. En effet, comme on le verra dans la partie suivante, le potentiel d’interaction nucle´aire
neutron-matie`re est tre`s diffe´rent de celui de l’interaction photon-matie`re. Ainsi par exemple, les compose´s
de faible nume´ro atomique qui sont difficiles a` voir en rayon X sont plus faciles a` identifier par les neutrons.
Une e´nergie de l’ordre de la 10meV Pour un neutron de T=300K, l’e´nergie du neutron est typiquement
25.8meV. Elle est donc du meˆme ordre de grandeur que les excitations de basse e´nergie telles que les phonons
et les magnons. Pour les syste`mes ou` l’e´tat fondamental n’est pas compris, l’e´tude du spectre de fluctuations
de basse e´nergie est fondamentale car elle permet de remonter a` la forme ainsi qu’aux e´nergies caracte´ristiques
des interactions pre´sentes dans le syste`me. Les lois de conservation (sur l’impulsion et l’e´nergie) permettent
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de remonter aux relations de dispersion ω(k). En effet, les quantite´s totales d’e´nergie et de moment du
neutron et du syste`me diffusant sont conserve´es et s’e´crivent en ge´ne´ral :
h¯ω = Ei − Ef = h¯
2
2mn
(k2i − k2f ) (2.1)
h¯Q = h¯q+ h¯τ = h¯(ki − kf ) (2.2)
ou` mn correspond a` la masse du neutron, h¯ω repre´sente l’e´nergie de transfert du neutron vers le syste`me :
Ef (Ei) correspond a` l’e´nergie finale (initiale) du syste`me diffusant. h¯Q repre´sente le transfert d’impulsion
du neutron vers le syste`me : h¯ki et h¯kf ) correspondent respectivement aux impulsions initiale et finale du
neutron. τ repre´sente un vecteur du re´seau re´ciproque. Actuellement, la diffusion de neutrons reste la sonde
la plus efficace et la plus utilise´e pour de´terminer le spectre des phonons et des excitations magne´tiques.
Une sonde en volume La neutron est une particule non charge´e, elle peut donc pe´ne´trer en profondeur le
mate´riau : la diffusion de neutrons est une sonde en volume.
Qualitativement, nous venons de voir que la diffusion de neutrons permet de sonder la matie`re. En fait,
tout processus de diffusion d’un neutron est exprime´ en terme d’une quantite´ fondamentale : la section
efficace diffe´rentielle, note´e d
2σ
dΩdω . Cette quantite´ repre´sente le nombre de neutrons diffuse´s par seconde dans
l’angle solide dΩ qui a transfe´re´ au syste`me diffusant une e´nergie comprise en h¯ω et h¯(ω + dω) normalise´
par le flux incident, et par dΩ et dω. Afin de discuter quantitativement l’interaction neutron-matie`re, nous
proposons de de´crire la section efficace diffe´rentielle des neutrons.
2.2 Section efficace de la diffusion de neutrons
Suivant les ouvrages de re´fe´rence[143, 144, 145], la section efficace diffe´rentielle peut s’e´crire d’apre`s la















|〈kf , λf |V |λi,kf 〉|2δ(h¯ω + Ei − Ef ) (2.3)
ou` ki et kf sont les vecteurs d’ondes initial et final du neutron, λi et λf repre´sentent l’e´tat initial et final
du syste`me diffusant d’e´nergies respectives Ei et Ef . La section efficace diffe´rentielle correspond a` la somme
ponde´re´e de toutes les transitions du syste`me neutron-e´chantillon de l’e´tat : |λi,ki〉 vers l’e´tat |λf ,kf 〉. Cette
transition conserve bien e´videment l’e´nergie. La probabilite´ que le syste`me diffusant soit dans l’e´tat λi est
donne´e par pi qui de´pend de la tempe´rature. V correspond au potentiel d’interaction entre la matie`re et
le neutron. Le neutron interagit avec la matie`re via les quatre interactions fondamentales : les interactions
e´lectromagne´tique, forte, faible et gravitationnelle. En termes de section efficace, les interactions dominantes
sont les interactions nucle´aires (forte et faible) et e´lectromagne´tique. Pour chacune d’elle, nous proposons de
de´river la section efficace dans les cas particuliers que nous discuterons au cours de cette the`se.
2.2.1 Interaction nucle´aire
Lorsqu’un faisceau de neutrons passe a` travers la matie`re, l’intensite´ du faisceau diminue car les neutrons
sont absorbe´s ou diffuse´s par la matie`re. Pour des neutrons rapides, il existe de nombreux processus d’ab-
sorption. Pour les neutrons froids, l’absorption vient principalement de la capture d’un neutron. En ce qui
concerne la diffusion nucle´aire, le potentiel de diffusion est mode´lise´ par un pseudo potentiel de Fermi de la
forme[143, 145] :
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ou` la somme est effectue´e sur tous les atomes de l’e´chantillon en position Rj de longueur de diffusion

















L’Eq.2.5 correspond a` l’e´quation de base pour de´river tous les processus de diffusion (e´lastique et ine´lastique)
pour la diffusion nucle´aire. La longueur de diffusion d’un site a` un autre peut varier a` cause de la pre´sence
de diffe´rents isotopes et du spin nucle´aire I. La moyenne 〈〉 correspond a` une moyenne statistique sur les
e´tats initiaux. Du fait de la distribution statistique des longueurs de diffusion sur chaque site diffusant, cette
section efficace se de´composera en deux termes : un terme de diffusion nucle´aire cohe´rente et un terme de
diffusion nucle´aire incohe´rente.
Dans le cas ou` le syste`me diffusant est un cristal avec plus d’un atome par maille, la position de chaque
site diffusant est donne´e par : Rld = l+ d+ ul,d ou` l est un vecteur du re´seau de Bravais, l+ d correspond
a` la position d’e´quilibre du dieme atome de la maille e´le´mentaire et ul,d est le de´placement du d
ieme noyau








δ(Q− τ)|FN (Q)|2 (2.6)





bN (d) exp(iQ.d) exp(−Wd)) (2.7)
FN (Q) est le facteur de structure nucle´aire de la cellule e´le´mentaire. Le facteur Wd est le facteur Debye-















avec < u2d >11 (< u
2
d >22, < u
2
d >33) qui repre´sente le de´placement moyen au carre´ du d
ieme atome de la
maille e´le´mentaire le long de l’axe a∗ (respectivement le long de b∗, c∗)
2.2.2 Interaction e´lectromagne´tique
Le neutron posse`de un moment dipolaire µn = −γµNσ avec µN= eh¯2mn , σ le spin du neutron (1/2) et γ
le facteur gyromagne´tique du neutron qui vaut 1.93. Ce moment magne´tique peut se coupler avec tous les
champs magne´tiques pre´sents dans le mate´riau B(r). Le terme d’interaction V s’e´crit alors :
V (r) = −µn.B(r) (2.9)













〈B(Q, 0)B(−Q, t)〉 exp(−iωt)dt (2.10)
La section de diffusion magne´tique est donc une mesure directe de la transforme´e de Fourrier de la fonction
de corre´lation du champ magne´tique. Historiquement, la section efficace de diffusion magne´tique est exprime´e
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en fonction de la distribution de moment plutoˆt qu’en fonction de la distribution de champ magne´tique. Le
lien entre la transforme´e de Fourier de la distribution de champ magne´tique, B(Q), et la transforme´e de
Fourier de la distribution de moment, M(Q) (le moment est alors exprime´ en µB), est donne´ par :
B(Q, t) = µ0Q˜×M(Q, t)× Q˜ (2.11)
ou` Q˜=QQ
1
Dans le cas ou` le champ magne´tique est cre´e´ par le spin des e´lectrons non apparie´s se trouvant sur un
re´seau de Bravais, la section efficace de diffusion magne´tique s’e´crit comme[144, 145] :
d2σ
dΩω


















dt〈Sαi (0)Sβi (t)〉 exp(−iωt) (2.13)
ou` α, β correspondent aux composantes x, y et z du vecteur d’onde Q. r0 correspond au rayon classique
de l’e´lectron. f(Q) correspond au facteur de forme magne´tique. Le facteur de forme correspond a` la trans-
forme´e de Fourier de la distribution de courant responsable du champ magne´tique. Dans une approche ou` le
magne´tisme est cre´e´ par une distribution de spin, ce facteur correspond en fait a` la transforme´e de Fourier
de la probabilite´ de pre´sence du spin de l’e´lectron. Dans le cas de la dynamique de spin des supraconducteurs
a` haute tempe´rature critique, le facteur de forme e´volue comme celui des orbites 3dx2−y2 du cuivre Cu
2+.
Le facteur (δα,β − Q
αQβ
Q2 ) est un conse´quence directe de l’Eq.2.11, il est appele´ facteur d’orientation ou
encore facteur ge´ome´trique. D’apre`s l’Eq.2.11, la diffusion de neutrons n’est sensible qu’aux composantes
de M(Q) perpendiculaires au vecteur de diffusion Q, note´es M⊥. On reporte sur la Fig.2.1.a) la relation
ge´ome´trique entre M et M⊥ ainsi que le repe`re (x,y,z) qui est choisi de fac¸on a` ce que la direction x soit
le long de la direction Q, que la direction y soit perpendiculaire a` Q et dans le plan de diffusion et que la
direction z soit perpendiculaire au plan de diffusion.
Dans la limite e´lastique (ou` |ki|=|kf |), la section efficace magne´tique peut s’e´crire de fac¸on tre`s analogue













fd(Q) exp(iQ.d)σ.M⊥(d) exp(−Wd) (2.15)
ou` fd(Q) repre´sentent le facteur de forme etM⊥(d) = bfQ˜×Md×Q˜ ou`Md est le spin du dime atome. On
peut ainsi de´finir une longueur de diffusion magne´tique pour chaque atome d, bm(d), analogue a` la longueur
de diffusion nucle´aire : bm(d) =γr0fd(Q)σ.M⊥(d). La longueur de diffusion totale, note´e b, s’e´crit ainsi de
fac¸on ge´ne´rale :
b(d) = bN (d) + γr0fd(Q)σ.M⊥(d) (2.16)




. La transforme´e de
Fourier du terme m×r
r2
est donne´e par 4pi exp(iQ.ri)(Q˜×mi × Q˜)
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2.2.3 Spe´cificite´ de l’interaction e´lectromagne´tique : les processus Spin Flip
Le calcul de la section efficace de diffusion e´lastique pour l’interaction magne´tique peut finalement se mettre
sous une forme tre`s proche de celui de la section efficace de diffusion e´lastique pour l’interaction nucle´aire.
Cependant, il existe entre ces deux interactions une diffe´rence fondamentale : l’interaction magne´tique peut
induire un renversement du spin du neutron alors que l’interaction nucle´aire conserve le spin du neutron (en
l’absence d’un ordre de moment magne´tique nucle´aire). D’apre`s l’Eq.2.9, le champ magne´tique pre´sent dans
le mate´riau se couple au spin du neutron et donc aux trois matrices de Pauli (σxˆ, σyˆ, σzˆ). La direction zˆ est
de´finie par la polarisation du neutron, note´e P (c’est-a`-dire l’axe sur lequel le spin du neutron est projete´),
les directions xˆ et yˆ sont alors impose´es pour former une base orthogonale. Ainsi on peut diffe´rencier deux
types de processus de diffusion possibles : ceux qui conservent le spin du neutron ou processus Non Spin
Flip (note´ NSF) et ceux qui renversent le spin du neutron ou processus Spin Flip (note´ SF). On reporte
sur la Fig.2.1.b) les diffe´rentes composantes de M⊥ projete´es dans la base (xˆ, yˆ, zˆ) pour une polarisation
P prise dans le plan de diffusion. Dans chacun des canaux, on retrouve respectivement les deux types de
contributions pre´ce´dentes :
– dans le canal NSF : la section efficace de diffusion nucle´aire et la section efficace de diffusion magne´tique
associe´e aux composantes du moment perpendiculaires a` Q et paralle`les a` P, note´es M⊥,zˆ
– dans le canal SF : la section efficace magne´tique associe´e aux composantes du moment perpendiculaires
a` Q et perpendiculaires a` P, note´es respectivement M⊥,xˆ et M⊥,yˆ
Dans le cas ou` la polarisation P est paralle`le a` Q, M⊥,z=0 (c’est-a`-dire la composante du moment
perpendiculaire a` Q et paralle`le a` P). Ce cas de figure est pre´sente´ sur la Fig.2.1.c). Ainsi, tous les processus
NSF sont d’origine purement nucle´aire et tous les processus SF sont d’origine magne´tique. Ce cas de figure est
particulie`rement important puisque les diffusions nucle´aire et magne´tique sont dans deux canaux distincts.
De plus, il est important de noter que lorsque l’on change la polarisation, on change les composantes du
moment qui vont diffuser dans le canal SF (et donc NSF). Cela signifie qu’en principe, l’e´tude du canal SF
pour trois directions de polarisation orthogonales les unes aux autres permet de remonter a` l’orientation des
moments dans la cellule e´le´mentaire. Les neutrons polarise´s sont donc un outil de choix pour re´soudre des
structures magne´tiques.
Par souci de simplicite´, la section efficace de diffusion dans le cas des neutrons polarise´s ne sera pas discute´e
plus longuement. Il est important de noter que dans notre approche simplifie´e, nous avons uniquement
envisage´ le cas ou` la polarisation du neutron est la meˆme avant et apre`s e´chantillon, il s’agit de l’analyse
longitudinale de la polarisation. Dans le cas d’arrangements de spin complexes, il apparaˆıt de nouveau termes
dans la section efficace et dans l’expression de l’e´tat de la polarisation finale, ces termes sont omis dans le cas
de structures ferromagne´tique et anti-ferromagne´tique. Ces nouveaux termes peuvent donner lieu a` des effets
de polarisation du faisceau non triviaux. On pourra se re´fe´rer par exemple a` [146, 147] pour un traitement
complet des e´quations de la diffusion de neutrons polarise´s.
2.2.4 Lien entre susceptibilite´ et fonction de re´ponse
La section efficace diffe´rentielle magne´tique e´crite sous la forme de distribution de moment montre que
celle-ci est directement proportionnelle a` la transforme´e de Fourier dans l’espace et le temps de la fonction de
corre´lation spin-spin. La section efficace de diffusion magne´tique est donc une mesure directe de la fonction
de corre´lation de type spin-spin. D’apre`s le the´ore`me de fluctuation dissipation, la fonction de corre´lation
est directement lie´e a` la partie imaginaire de la susceptibilite´ [143, 145] :
Sαβ(Q, ω) =


































































Fig. 2.1: a) Projection du moment M dans le plan perpendiculaire au vecteur de diffusion Q.
Le repe`re (x,y,z) est tel que la direction x est paralle`le a` Q et y est perpendiculaire
a` Q et appartient au plan de diffusion et z est perpendiculaire au plan de diffusion
b) Projection de M⊥ dans le repe`re (xˆ, yˆ, zˆ) de´fini par la polarisation du neutron P c)
meˆme chose que b) pour la polarisation P//Q
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ou` χ′′αβ(Q, ω) est exprime´e en µ
2
B .eV
−1 et 1+n(ω, T ) = 1
1−exp(−−h¯ωkBT
)
est le facteur de balance de´taille´ qui
traduit l’e´quilibre thermique entre le syste`me diffusant et le thermostat a` tempe´rature T. La section efficace
est donc une mesure du spectre d’excitations magne´tiques en e´nergie et en Q. Elle permet donc d’avoir acce`s
aux excitations propres de basse e´nergie du syste`me diffusant.
2.3 Re´alisation pratique d’un expe´rience de diffusion de neutrons
Apre`s la pre´sentation des e´quations de la section efficace de diffusion de neutrons, inte´ressons nous a` la
re´alisation pratique d’une expe´rience de diffusion de neutrons sur un spectrome`tre trois axes. Nous porterons
une attention particulie`re aux e´le´ments ne´cessaires a` la re´alisation d’une expe´rience de diffusion de neutrons
polarise´s.
2.3.1 Les diffe´rentes sources
Nos e´voquons ici les diffe´rents types de sources de neutrons. Il existe actuellement deux types de sources :
les sources a` spallation et les sources utilisant un re´acteur nucle´aire. Historiquement, les premie`res e´tudes de
diffusion de neutrons ont e´te´ re´alise´es sur des re´acteurs nucle´aires. Dans ce type d’installation, les neutrons
sont produits par la fission de l’e´le´ment radioactif U235 avec une re´action en chaˆıne auto-alimente´e. Au niveau
de coeur, des ouvertures permettent de pre´lever une fraction des neutrons sans que la re´action en chaˆıne
ne s’arreˆte. Il s’agit du mode de production des neutrons au re´acteur Orphe´e (LLB/Saclay), a` l’Institue
Laue Langevin (Grenoble) et au nouveau re´acteur FRM-II (Munich). Dans le cas des sources a` spallation,
les neutrons sont produits par un faisceau de protons envoye´ sur une cible de me´tal lourd. Les neutrons
ne sont pas produits en continu mais sous forme de pulse. De nombreuses sources a` spallation existent,
par exemple ISIS en Angleterre, SINQ au PSI (qui posse`de la spe´cificite´ d’eˆtre une source en continu) et
la source nationale ame´ricaine SNS. Ces deux types d’installation produisent des neutrons de tre`s grande
e´nergie qui sont ensuite ralentis et re´partis dans diffe´rents types de sources en fonction de la gamme d’e´nergie
des neutrons :
– Les neutrons sont dits froids quand leur e´nergie est infe´rieure a` 20meV. C’est le cas des spectrome`tres
4F1/4F2 du LLB, du spectrome`tre IN14/IN12 (CEA-CRG) de l’ILL , du spectrome`tre RITA-II de SINQ
et du spectrome`tre PANDA de FRM2.
– Les neutrons sont dits thermiques lorsque leur e´nergie est comprise entre 10meV a` 130meV. C’est le cas
des spectrome`tres 1T/2T du LLB, IN8/IN22 (CEA-CRG) de l’ILL et PUMA de FRM2.
– Les neutrons sont dits chauds lorsque leur e´nergie est comprise entre 60 et 500meV. C’est le cas du
spectrome`tre IN1 de l’ILL.
Durant cette the`se, les expe´riences ont e´te´ re´alise´es dans les diffe´rents centres europe´ens : l’Institue Laue
Langevin (puissance du re´acteur P=54MW) a` Grenoble, le Laboratoire Le´on Brillouin (re´acteur Orphe´e
de puissance P=14MW), le nouveau re´acteur FRM-II a` Munich (puissance de 20MW) et le SINQ au PSI
(Villigen).
2.3.2 Principe de fonctionnement d’un trois axes
L’e´tude de la fonction de diffusion S(Q, ω) par diffusion de neutrons ne´cessite de controˆler les variables
Q et ω. L’outil de choix pour la mesure de S(Q, ω) est le spectrome`tre trois axes qui permet de mesurer
le nombre de neutrons diffuse´s en fonction du transfert de moment h¯Q et du transfert d’e´nergie h¯ω. Une
vue sche´matique d’un spectrome`tre trois axes est reporte´e sur la Fig.2.2. Le faisceau de neutrons issu du
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re´acteur est polychromatique avec un spectre de forme maxwellien. Le faisceau de neutrons est rendu mo-
nochromatique, de vecteur d’onde ki, par l’utilisation d’un cristal monochromateur en condition de Bragg
(le monochromateur), c’est le premier axe du spectrome`tre. Les neutrons sont ensuite diffuse´s sur 4π stera-
dian par l’e´chantillon qui correspond au deuxie`me axe du spectrome`tre. Les neutrons diffuse´s sont ensuite
se´lectionne´s par l’analyseur positionne´ en re´flexion de Bragg pour le vecteur d’onde kf . L’analyseur corres-
pond au troisie`me axe du spectrome`tre. Pour que le montage soit ope´rationnel, il est indispensable de mettre
en co¨ıncidence l’orientation des axes cristallographiques de l’e´chantillon et le plan de diffusion impose´ par
(ki,kf ). Cette e´tape fondamentale est l’alignement. Ainsi, on fait co¨ıncider le vecteur d’onde ki − kf perdu
par le neutron a` un vecteur d’onde du re´seau re´ciproque de l’e´chantillon Q. Une fois l’alignement re´alise´, il
est possible d’avoir acce`s a` n’importe quel point (Q,ω) ou` Q est contenu dans le plan de diffusion (tant que
les conditions cine´matiques sont satisfaites, voir Eq.2.2).
La de´tection des neutrons est assure´e par un gaz absorbant d’ 3He. Les neutrons incidents sont absorbe´s
par le gaz qui s’ionise, les l’e´lectrons sont alors acce´le´re´s par une diffe´rence de potentiel (de l’ordre de 2 a`
4kV), le courant cre´e´ est amplifie´ via un phe´nome`ne d’avalanche e´lectronique.
Ge´ne´ralement, les monochromateurs et les analyseurs sont constitue´s d’un montage d’une dizaine de mo-
nocristaux identiques de taille typique de 3.5 par 2cm. Diffe´rent types de monocristaux sont utilise´s, on peut
citer par exemple le cuivre, la graphite pyrolitique (note´ PG), le silicium et le germanium. Ces mate´riaux ont
e´te´ choisis pour plusieurs raisons, en particulier leur bonne re´flectivite´ neutronique (qui assure le maximum
de neutrons sur l’e´chantillon). Il est aussi possible de les synthe´tiser en volume important. L’ensemble du
montage peut eˆtre courbe´ horizontalement et/ou verticalement afin de focaliser le faisceau de neutrons.
2.3.3 Les neutrons polarise´s sur un spectrome`tre trois axes
On a de´crit le principe de fonctionnement d’un spectrome`tre trois axes dans la section pre´ce´dente. Nous
pre´sentons maintenant les e´le´ments ne´cessaires au controˆle de la polarisation des neutrons sur un spectrome`tre
trois axes. Cette innovation a e´te´ re´alise´e par R.M.Moon et al. [146]. Expe´rimentalement, l’analyse de la
polarisation consiste a` re´pondre aux deux questions suivantes :
Comment polariser en spin un faisceau de neutrons ?
Comment controˆler la direction de polarisation des neutrons ?
Polarisation d’un faisceau de neutrons
Il existe trois fac¸ons de polariser en spin un faisceau de neutrons : utiliser un alliage d’Heusler, un bender
ou un filtre a` He3 polarise´. Nous pre´senterons uniquement les deux premie`res techniques (c’est-a`-dire celles
utilise´es lors de nos expe´riences). Le principe de base de ces deux montages est le meˆme (repre´sente´ sur la
Fig.2.3.a)) et consiste a` faire interagir le neutron avec une structure ferromagne´tique sature´e par un champ
magne´tique Bext et de moment M (orthogonal au vecteur de diffusion Q). Ce champ magne´tique impose
la polarisation des neutrons incidents. Les neutrons incidents sont polarise´s |+〉 ou polarise´s |−〉. Comme
Bext est paralle`le a` P et a` M, on en de´duit que M⊥,z=M et M⊥,x=M⊥,y=0. Les neutrons interagissent
alors avec la structure ferromagne´tique. D’apre`s l’Eq.2.16, les neutrons de spin |+〉 sont diffuse´s par un
potentiel : 〈+|bN + γr0fd(Q)σ.M⊥|+〉 et les neutrons polarise´s |−〉 sont diffuse´s par un potentiel : 〈−|bN −
γr0fd(Q)σ.M⊥|−〉 . Tout l’art de la polarisation en spin d’un faisceau consiste a` choisir un mate´riau pour
lequel : bN=γr0fd(Q)σ.M⊥ (ou bN=−γr0fd(Q)σ.M⊥ ) ainsi seuls les neutrons polarise´s |+〉 (ou |−〉) sont
diffuse´s.
L’alliage de Heusler est un alliage ferromagne´tique de formule Cu2MnAl. Il est possible de l’utiliser pour
se´lectionner a` la fois la direction de spin du neutron et son vecteur d’onde (ki). On repre´sente sur la Fig.2.3.b)
un monochromateur double focalisant de Heusler produit par l’ILL. La raie de Bragg utilise´e est la raie
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Fig. 2.2: Sche´ma du spectrome`tre trois axes TASP en configuration neutrons polarise´s. La
longueur d’onde du faisceau incident (ki) est selectione´e par un monochromateur a`
partir d’un faisceau ”blanc” de´livre´ par la source a` spalliation. L’analyseur se´lectionne
l’e´nergie des neutrons diffuse´s (kf) par l’e´chantillon.
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(111). Les cristaux d’Heusler peuvent eˆtre utilise´s comme monochromateurs et comme analyseurs. Le couple
Heusler/Heusler est actuellement celui le plus utilise´ sur les spectrome`tres trois axes thermiques (c’est effec-
tivement le cas sur IN20, IN22 et 2T), en particulier lorsque l’on re´alise une e´tude de diffusion ine´lastique
de neutrons polarise´s . En effet, la qualite´ de la polarisation est en principe inde´pendante de la longueur
d’onde.
Une autre fac¸on de polariser le faisceau est d’utiliser un bender. Contrairement au cas du Heusler ou`
la se´lection en vecteur d’onde et en spin se fait au meˆme moment, la se´lection en vecteur d’onde et en
spin est re´alise´e en deux e´tapes. On se´lectionne tout d’abord le vecteur d’onde graˆce a` un monochromateur
non polarise´ (par exemple un monochromateur graphite pyrolytique ) puis on place un bender apre`s le
monochromateur. Un bender est constitue´ de plusieurs dizaines de lames de TiGd sur lesquelles est e´vapore´
un alliage de FeCo sature´ par un aimant permanent. Dans le cas d’un bender, la transmission de´pend de
la longueur d’onde. Au-dessus de ki=2.662A˚
−1, la transmission devient mauvaise. Ce type de montage est




























Fig. 2.3: Polarisation d’un faisceau de neutrons : a) Principe de la polarisation en spin d’un
faisceau de neutron : un faisceau de neutrons non polarise´s (c’est-a`-dire ou` la moitie´ des
neutrons sont dans l’e´tat de spin |+〉 et l’autre moitie´ dans l’e´tat |−〉) interagit avec une
structure ferromagne´tique pour laquelle bN=γr0fd(Q)M (ou` bN=−γr0fd(Q)M). Seuls les
neutrons polarise´s |+〉 (ou |−〉) sont diffuse´s b) Monochromateur double focalisant de
Heusler constitue´ de 65 monocristaux de Heusler produits par l’ILL. c) Vue d’un
bender forme´ de plusieurs dizaines de supermiroirs de CoFe/TiGd
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Champ de guidage et flipper
On vient de de´crire deux fac¸ons de polariser un faisceau de neutrons. Aussi, il est important que le neutron
conserve sa polarisation entre les diffe´rents e´le´ments polarisants. Pour cela, il faut introduire sur l’inte´gralite´
du chemin parcouru par les neutrons des champs de guidage de quelques dizaines de Gauss. En effet, en
pre´sence d’un champ magne´tique (note´ H), la polarisation du neutron va pre´cesser de manie`re a` ce que
H.P=constante a` la fre´quence de Larmor ωL. Ainsi, si P//H, la polarisation du neutron restera la meˆme.
La pre´sence de champ magne´tique parasite fera pre´cesser le spin du neutron dans d’autres directions que celle
souhaite´e et le faisceau se de´polarisera. Expe´rimentalement, la pre´sence d’endroits ou` le champ de guidage
est he´te´roge`ne peut entraˆıner une forte variation de la polarisation. En fait, il est possible de faire tourner la
polarisation du neutron en appliquant un champ magne´tique variant dans l’espace. Il faut pour cela que la
rotation spatiale du champ de guidage (note´e ωH) soit tre`s petite devant la fre´quence de Larmor. Ainsi, la
polarisation du neutron tourne de fac¸on adiabatique avec le champ H, le faisceau n’est alors pas de´polarise´.
Lors d’une expe´rience, on s’inte´resse en ge´ne´ral a` la fois aux processus NSF et SF, il faut pour cela avoir
la possibilite´ de re´aliser facilement un renversement de la polarisation. Dans la mesure ou`, pour le cristal
de Heusler et pour le bender, la polarisation du neutron est impose´e par un champ permanent (qu’il est
impossible de changer lors de l’expe´rience), il faut disposer d’un moyen de changer le sens de la polarisation
sur le parcours du neutron afin de pouvoir mesurer facilement les processus NSF et SF.
Deux syste`mes sont utilise´s pour re´aliser une inversion de la polarisation : le flipper de Mezei et le Cryo-
Flipper.
Le flipper le plus simple a` mettre en oeuvre est le flipper de Mezei. Il est constitue´ de deux bobines cre´ant
deux champs magne´tiques B1 et B2 repre´sente´s sur la Fig.2.4. Dans cet e´le´ment, les neutrons polarise´s
|+〉 (par exemple) et guide´s dans un champ vertical rencontrent soudainement un champ horizontal B2. La
transition n’est pas adiabatique et le spin des neutrons se met a` tourner autour du champ horizontal avec
une pe´riode de larmor T (e´gale a` 2πωL ). Si, a` la sortie de l’e´le´ment, le spin des neutrons a pre´cesse´ d’un
demi-tour, ils continuent leur chemin polarise´ en bas. Le renversement est exactement re´alise´ si la vitesse des
neutrons est telle que ceux-ci restent dans le champ horizontal pendant un temps T/2. Le champ magne´tique
B2 de´pend fortement de la longueur d’onde du neutron (plus le neutron va vite moins il passe de temps dans
le flipper de Mezei et donc plus le champ magne´tique doit eˆtre fort). Le champ B1 quant a` lui de´pend peu
de la longueur d’onde. Il assure simplement la continuite´ du champ de guidage.
Le cryoflipper est le second type de flipper. Il est constitue´ d’un e´cran de Niobium supraconducteur (de
largeur quelques mm) se´parant deux zones de champs magne´tiques oppose´s. En amont de la plaque, le champ
de guidage, note´ B, est paralle`le a` la polarisation du neutron P. Le neutron traverse alors la zone de champ
nul cre´e´e par l’e´cran de Nb. En aval de la plaque, le champ magne´tique est dirige´ le long de -B, le neutron
quant a` lui n’a pas change´ de polarisation (en effet on se trouve dans la limite ou` les variations spatiales
du champ sont bien plus grandes que la fre´quence de Larmor spatiale, c’est-a`-dire dans la limite de non
adiabaticite´). La polarisation P se trouve ainsi anti paralle`le au champ de guidage. Contrairement au cas
du flipper de Mezei ou` la polarisation du neutron tourne, la polarisation ne tourne pas ici mais le champ de
guidage est inverse´. L’avantage du Cryoflipper est qu’il est inde´pendant de la longueur d’onde.
Analyse de polarisation
Nous avons pre´sente´ les e´le´ment ne´cessaires a` la mesure des processus NSF et SF pour une polarisation
donne´e. Il est en fait tre`s inte´ressant de connaˆıtre ces meˆme processus pour diffe´rentes polarisations du
neutron au niveau de l’e´chantillon.
Le syste`me que nous avons le plus utilise´ est celui des bobines de Helmotz. Graˆce a` un syste`me de trois




















Fig. 2.4: a) Sche´ma de principe d’un flipper de Mezei : un neutron incident polarise´ vers le haut
par un champ de guide exte´rieur traverse les deux bobines du flipper de Mezei. Le
courant dans la bobine qui pointe perpendiculairement a` l’axe du faisceau et perpen-
diculairement a` la polarisation du neutron bobine est adapte´ de manie`re a` ce que la
polarisation du neutron tourne de π entre l’entre´e du flipper et la sortie du flipper. En
haut a` gauche, une photo d’un flipper de Mezei (d’apre`s C.Boulier [147] est pre´sente´e
b) Sche´ma de principe d’un cryoflipper : un neutron polarise´ paralle`lement au champ
de guide traverse un feuille de Nb supraconductrice de champ nul. En aval de l’e´cran
de Nb, le champ de guide est inverse´ sans que le polarisation du neutron ne change
(la variation du champ de guide est trop rapide pour que la polarisation du neutron
ne change). La polarisation du neutron se trouve anti paralle`le au champ de guide.
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l’ordre de l’ampe`re), il est possible de cre´er un champ magne´tique dans n’importe quelle direction. Ainsi,
graˆce a` ce syste`me, il est possible d’amener de fac¸on adiabatique la polarisation du faisceau incident paralle`le
a` n’importe qu’elle direction voulue. L’e´chantillon est place´ au centre des bobines. Avec ce type de syste`me,
les polarisations des neutrons incident et re´fle´chi sont les meˆmes.
Le deuxie`me syste`me utilise´ lors de cette the`se est le montage CRYOPAD[148, 147]. La principale diffe´rence
entre les montages bobine de Helmoltz et CRYOPAD re´side dans la polarisation des neutrons au niveau
de l’e´chantillon. A la diffe´rence des bobines de Helmoltz, l’e´chantillon se trouve dans une zone de champ
quasiment nul (de l’ordre de 2mG) isole´e magne´tiquement par des e´crans Meissner. De cette manie`re, il est
possible de de´coupler la polarisation du neutron incident et celle du neutron diffuse´. L’inte´reˆt de ce type de
montage est double : tout d’abord il permet de remonter aux termes croise´s de la polarisation pre´sents dans
certaines structures complexes de spin [149] (on peut ainsi re´soudre des structures magne´tiques non-triviales
pre´sentant par exemple de la chiralite´). Ensuite, il permet de re´aliser des mesures de neutrons polarise´s sans
champ. Ceci est particulie`rement inte´ressant lorsque l’on s’inte´resse a` l’e´tude des supraconducteurs pour
T<Tc.
Pre´sentation du spectrome`tre 4F1 en configuration neutrons polarise´s
A titre de conclusion et pour re´sumer cette partie sur les neutron polarise´s, nous pre´sentons le montage
complet du spectrome`tre 4F1 du re´acteur Orphe´e en configuration neutrons polarise´s utilise´ lors de nos
expe´riences. On reporte sur la Fig.2.5 une photo ainsi qu’un sche´ma de principe du spectrome`tre 4F1.
Le spectrome`tre 4F1 (Orphe´e) est e´quipe´ d’un double monochromateur pyloritique graphite. La polarisa-
tion en spin du faisceau de neutrons incidents est obtenue par un bender. Apre`s le bender, les neutrons sont
dans l’e´tat de spin |− > (la polarisation est verticale). Ceci impose la polarisation des neutrons incidents. La
polarisation des neutrons diffuse´s est analyse´e par un cristal de Heusler constitue´ de 8 lames qui ne diffuse
que les neutrons dans l’e´tat de spin |+ >. Tout au long du chemin entre le bender et le Heusler, un champ
de guide d’environ 1mT est pre´sent pour maintenir la polarisation verticale des neutrons. Entre le bender
et l’e´chantillon, un flipper permet de faire flipper le spin du neutron. Ainsi, en fonction du courant dans
le flipper de Mezei, on peut choisir les deux e´tats de spins pour le neutron incident |− > ou |+ >. Avec
un tel montage, on peut donc mesurer deux types de sections efficaces : l’une avec une transition de spin
|+ > vers |− > (SF) quand le flipper est ”off” et l’autre avec une transition de spin |− > vers |− > (NSF)
quand le flipper est ”on”. Ainsi, l’un des inte´reˆts de ce montage est que l’on mesure le canal SF lorsque le
flipper de Mezei est inactif, on est donc insensible a` des parasites e´lectroniques qui pourraient perturber le
flipper lors de comptages longs (ce qui est plus souvent le cas pour le canal SF que pour le canal NSF).
Au niveau de l’e´chantillon, le champ de guide peut eˆtre tourne´ dans n’importe quelle direction graˆce aux
bobines de Helmotz. Le spectrome`tre 4F1 est situe´ sur une source froide, on travaille donc en ge´ne´ral avec un
faisceau incident d’e´nergie infe´rieure ou e´gale Ei=14.7mev (c’est-a`-dire un ki=2.662A˚
−1). Les e´chantillons
sont attache´s a` une teˆte froide d’un displex qui permet d’aller de 15K a` 300K.
En principe, la se´paration entre les canaux SF et NSF devrait eˆtre parfaite. Cependant, en raison des
imperfections des e´le´ments polarisants, il existe toujours une fuite de polarisation du canal SF (respectivement
NSF) dans le canal NSF (respectivement SF). Cette fuite de polarisation est caracte´rise´e par la valeur du
rapport de flipping, note´ R. Le rapport de flipping est e´gal a` R= INSF / ISF . Sur un pic de Bragg nucle´aire
avec une polarisation des neutrons P//Q, si l’on avait une polarisation parfaite alors ISF=0, le rapport de
flipping devrait alors eˆtre infini. La qualite´ de la polarisation du montage expe´rimental est donc caracte´rise´e
par la valeur de R. Plus R est grand, plus la qualite´ de polarisation est grande. Dans le cas du montage
4F1, on travaille typiquement avec un rapport de flipping de 40. Ce rapport peut meˆme monter a` 60 ou 80
lorsque l’on ne conserve que la lame centrale du Heusler sur des e´chantillons de tre`s bonnes mosa¨ıcite´s.











Fig. 2.5: Montage de neutrons polarise´s sur 4F1 : a) la polarisation sur ki est re´alise´e par un
bender (en bleu) suivi d’un flipper de Mezei. La polarisation au niveau de l’e´chantillon
est controˆle´e par des bobines de Helmotz. L’analyse de polarisation est re´alise´e par un
cristal de Heusler. b) Meˆme chose que sur a), on reporte en plus l’e´tat de polarisation
du neutron (|+ > et |− >) par rapport a` la polarisation P des neutrons
64
2.4 Pre´sentation des e´chantillons
signal magne´tique et un signal nucle´aire, la mise en place expe´rimentale des neutrons polarise´s s’accompagne
d’une re´duction non ne´gligeable du flux de neutrons. En principe, on ne devrait perdre qu’un facteur deux
entre le montage en neutrons polarise´s (ou` l’on peut mesurer I+− + I++) et non polarise´s (ou` l’on mesure
I+− + I+++I−+ + I−−). Cependant, en raison de la faible re´flectivite´ des lames, on perd typiquement un
facteur variant de 25 a` 40 sur le flux entre le montage Graphite-Graphite et le montage Heusler-Heusler.
Ainsi, a` cause du temps de comptage tre`s long, toutes les expe´riences re´alise´es en neutrons non polarise´s ne
peuvent pas eˆtre re´alise´es avec des neutrons polarise´s.
2.4 Pre´sentation des e´chantillons
Les derniers e´le´ments ne´cessaires a` toute expe´rience de diffusion de neutrons sont les e´chantillons. Nous
proposons dans cette partie une pre´sentation des diffe´rentes familles e´tudie´es. Durant cette the`se nous nous
sommes inte´resse´s a` l’e´tude de trois SHTCs : Bi2Sr2CaCu2O8+x (Bi-2212),YBa2CuO6+x et La2−xSrxCuO4.
On reporte sur la Fig.2.6 la structure cristallographique de chacun des ces trois compose´s. Dans une premie`re
approximation, tous ces compose´s peuvent se de´crire de la meˆme fac¸on. Ils ont en commun la pre´sence de
plans CuO2 se´pare´s par des re´servoirs de charge (spe´cifiques a` chacune des familles conside´re´s). Comme on
peut le voir sur les Fig.2.6.a),b) et c), chaque atome de cuivre du plan CuO2 se situe au centre de la base
d’une pyramide CuO5 regroupant les quatre atomes d’oxyge`ne planaires ainsi que un atomes d’oxyge`ne dits
apicaux appartenant aux plans re´servoirs. Toujours en premie`re approximation, ces trois compose´s peuvent
eˆtre de´crits comme des structures presque te´tragonales ( les plans CuO2 sont alors de´crit comme des plans
carre´s). Nous reportons dans le Tab. 2.1 les parame`tres cristallins (en notation te´tragonale), la Tmaxc et le
nombre de plan CuO2 par maille e´le´mentaire pour chacune des familles e´tudie´es. Pour chacune d’elles, nous
proposons dans cette partie une pre´sentation de´taille´e des spe´cificite´s structurales et une pre´sentation des
e´chantillons e´tudie´s lors de nos mesures.
Compose´ Tmaxc a (A˚) b (A˚) c (A˚) n
Bi2Sr2CaCu2O8+x (Bi-2212) 93K 3.82 3.82 30.9 2
YBa2CuO6+x 93K 3.82 3.89 11.7 2
La2−xSrxCuO4 37K 3.79 3.82 13.16 1
Tab. 2.1: Pre´sentation de trois familles de compose´s e´tudie´es pendant cette the`se : on reporte
la Tmaxc , les parame`tres cristallins (en notation te´tragonale) a, b et c ainsi que le
nombre de plans par maille e´le´mentaire.
2.4.1 Pre´sentation de la famille Bi-2212
Structure cristallographique de Bi-2212
La supraconductivite´ dans le compose´ Bi-2212 a e´te´ de´couverte par H.Maeda et al. en 1988 [47]. Ce syste`me
pre´sente deux spe´cificite´s par rapport aux autres cuprates : une structure incommensurable module´e, qui
implique principalement un de´placement cohe´rent des oxyge`nes dans les plans BiO, et une de´pendance
de Hc2 en fonction de la direction du champ applique´, correspondant a` un supraconducteur 2D [150]. La
structure cristalline moyenne de Bi-2212 est relativement bien de´finie. Le syste`me est quasiment te´tragonal.
Sche´matiquement, on peut de´crire le syste`me par le motif suivant : deux plans CuO2 se´pare´s par un atome
de calcium, c’est le biplan CuO2. De part et d’autre de ce biplan se trouvent les plans BiO. Les atomes de






Fig. 2.6: Structure cristallographique des trois SHTCs e´tudie´s durant cette the`se : a)
Bi2Sr2CaCu2O8+x b) YBa2CuO6+x et c) La2−xSrxCuO4 (les fle`ches correspondent a`
l’ordre AF des spins du cuivre dans le cas non dope´ (x=0)). Sur ces trois figures,
on a mis en e´vidence l’octae`dre CuO6. d) Diffe´rentes descriptions du plan CuO2 : la
cellule e´le´mentaire en notation orthorhombique est repre´sente´e en rouge, la cellule
e´le´mentaire en notation te´tragonale est repre´sente´e en bleu (en notation orthorhom-
bique, la cellule e´le´mentaire est deux fois plus grande et tourne´e a` 45◦ de la cellule
e´le´mentaire en notation te´tragonale)
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reporte sur la Fig.2.6.a) un sche´ma de la structure cristallographique. La description pre´cise de la structure
ne fait pas consensus. La principale difficulte´ re´side dans la description des plans BiO qui pre´sentent une
structure incommensurable. En particulier lorsque x>0, le positionnement des oxyge`nes dans les plans BiO
n’est pas clair. Expe´rimentalement, la situation est complique´e par le tre`s mauvais contraste entre les atomes
de bismuth (atome lourd Z=83) et les atomes d’oxyge`ne (atomes le´gers Z=8) en diffraction X. Il est donc
difficile de de´terminer le positionnement des oxyge`nes par diffraction des rayons X. En principe, ce type de
difficulte´ peut eˆtre re´solu par la diffraction de neutrons (meilleur contraste entre les atomes de bismuth et les
atomes d’oxyge`ne). Pendant longtemps, la qualite´ des e´chantillons (de´faut d’empilement, dislocation, etc...)
n’e´tait pas suffisante pour d’envisager une e´tude par neutrons.
Rapidement apre`s la de´couverte de ce compose´, Yamamoto et al. [151] ont propose´ une modulation incom-
mensurable avec un vecteur de propagation QS=0.21b∗ortho+c∗ en notation orthorombique (b∗ortho =
a∗tetra + b∗tetra). Cette description a e´te´ remise en cause. En effet, dans cette hypothe`se, on s’attendrait a`
avoir des pics de surstructure de part et d’autre des taˆches de Bragg en τ ±QS ((0,2.21,1) et (0,1.79,1)) par
exemple) avec des intensite´s e´quivalentes. Or diffe´rentes mesures ( [152],[153]) ont montre´ un ordre de gran-
deur entre l’intensite´ de ces deux pics de surstructure. Afin de re´soudre ce proble`me, Walker et al. [154] ont
propose´ une autre description. Le compose´ Bi-2212 est vu comme deux sous-re´seaux A et B s’interpe´ne´trant.
Le re´seau A de´crit tous les atomes sauf les atomes d’oxyge`ne se trouvant dans le plan BiO, il a une maille
orthorhombique de parame`tres (a,b,c). Le re´seau B de´crit les atomes d’oxyge`ne avec une maille orthorhom-
bique de parame`tres (a,b’,c) avec b’=0.452b, ce qui donne dans l’espace re´ciproque : b′∗=2.21b∗. Les taˆches
de Bragg sont alors indexe´es par quatre indices de Miller : (h,k,l,m) respectivement associe´s a` (a*,b*,c*,b*’).
Le re´seau A contribuera aux points (h,k,l,0) et le re´seau B aux points (0,0,l,m). Les deux sous-re´seaux sont
en fait couple´s et vont donc induire une modulation de l’un sur l’autre. Pour le re´seau A, la modulation sera
impose´e par b’*. Pour le re´seau B, la modulation sera impose´e par b. Ainsi en (0,2.21,1), on a les raies du
re´seau B, et en (0,1.79,1) les raies dues a` la modulation du re´seau A par le re´seau B : l’intensite´ est donc plus
faible en (0,1.79,1) qu’en (0,2.21,1). Bien que cette approche soit satisfaisante, elle n’exclut pas l’hypothe`se
d’une modulation incommensurable avec des oxyge`nes distribue´s de fac¸on discontinue dans le plan BiO.
Graˆce au formalisme 4D pour les cristaux ape´riodiques, l’e´quivalence des deux structures en pre´sence de
de´sordre a e´te´ de´montre´e [155, 156].
Quelle que soit la nature exacte de la structure cristallographique, l’e´tude structurale re´ve`le deux difficulte´s
inhe´rentes aux cuprates a` base de Bi. La premie`re difficulte´ re´side dans le de´sordre et l’he´te´roge´ne´ite´ du
dopage dans ces compose´s. En effet, quelle que soit la description choisie, il faut introduire du de´sordre pour
de´crire la structure[156]. La deuxie`me difficulte´, plus geˆnante pour la DIN, est lie´e a` la structure phononique.
En effet, l’impossibilite´ de de´crire de fac¸on exacte la structure cristalline signifie que le spectre phononique
sera difficile a` de´terminer tant expe´rimentalement que the´oriquement. Concre`tement, il sera donc difficile
d’obtenir un phonon de re´fe´rence permettant une calibration en unite´s absolues des excitations magne´tiques.
L’analyse des donne´es sera aussi plus complique´e car la diffe´rence entre les signaux magne´tique et nucle´aire
pourra difficilement eˆtre anticipe´e.
Pre´sentation de nos e´chantillons de Bi-2212
Trois e´chantillons de Bi-2212 de dopages diffe´rents ont e´te´ e´tudie´s : un e´chantillon pre`s du dopage optimal
de Tc=87K (le´ge`rement surdope´), un e´chantillon surdope´ de Tc=70K et un e´chantillon au dopage optimal
de Tc=91K.
Dans le premier cas (Fig.2.7a)), l’e´chantillon est constitue´ d’un large cristal de masse 2g. L’e´tude structu-
rale a re´ve´le´ l’existence d’une cristallite dont l’axe c est tourne´ d’environ 12˚ par rapport a` celui du cristal
principal et dont le volume repre´sente envrion 15% du volume total. On e´value donc la masse re´elle de notre
e´chantillon a` 1.7g. Cette cristallite est en fait proble´matique car son spectre d’excitations magne´tiques se
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superposera a` celui de la partie principale. Ainsi, dans chacune des expe´riences, nous avons pris soin d’orien-
ter l’e´chantillon de manie`re a` ce que la contamination potentielle par la cristallite affecte une gamme de q
e´loigne´e du vecteur d’onde AF.
Dans le deuxie`me cas (Fig.2.7b)), l’e´chantillon est un pseudo cristal constitue´ d’une vingtaine de mono-
cristaux co-aligne´s sur trois plaques d’aluminium par diffraction Lau¨e et par diffraction de neutrons par
L.Capogna. La masse totale est de 300mg. Ces e´chantillons ont e´te´ pre´pare´s au Max Planck Institut de
Stuttgart dans le groupe de B.Keimer. La synthe`se a e´te´ re´alise´e par la me´thode de la zone flottante. Les
e´chantillons dope´s de fac¸on optimale ont e´te´ ensuite recuits sous oxyge`ne pour eˆtre amene´s dans la zone
surdope´e. Ensuite, les e´chantillons ont e´te´ se´lectionne´s en fonction de leur Tc (par mesure de SQUID). Puis
chaque e´chantillon a e´te´ aligne´ par Lau¨e et enfin aligne´ par diffusion de neutrons. Cette dernie`re mesure a
permis d’e´liminer la moitie´ des e´chantillons qui pre´sentaient une mauvaise cristallinite´ de volume [157].
Dans le troisie`me cas (Fig.2.7c)), l’e´chantillon est aussi un pseudo cristal constitue´ de neuf monocristaux
co-aligne´s sur trois plaques d’aluminium. La masse totale de l’e´chantillon est de 19g. Ces e´chantillons ont
e´te´ synthe´tise´s par G.Gu du Brookhaven National Laboratory (BNL) a` la demande de J.Tranquada qui m’a
invite´ a` participer a` ses expe´riences de diffusion de neutrons en collaboration avec L.P Regnault (CEA). Les
e´chantillons ont e´te´ aligne´s par M.Huecker (BNL) par Lau¨e. L’alignement a ensuite e´te´ ve´rifie´ par diffusion
de neutrons sur le diffractome`tre D23 (CRG/CEA).
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Fig. 2.7: Photo des trois e´chantillons Bi-2212 e´tudie´s au cours de cette the`se : a) Tc=87K
surdope´, b) Tc=70K surdope´, c) Tc=91K dopage optimal
2.4.2 Pre´sentation de la famille YBa2Cu3O6+x
Structure cristallographique YBa2Cu3O6+x
La situation dans la famille du compose´ YBa2Cu3O6+x est beaucoup plus simple que pour la famille Bi-
2212. La famille de compose´ YBa2Cu3O6+x est orthorhombique. La diffe´rence entre les axes a et b est de
l’ordre de quelques centie`mes de A˚, cette famille peut en fait eˆtre conside´re´e comme te´tragonale. La maille
e´le´mentaire repre´sente´e sur la Fig.2.6.b) est une alternance de plans CuO/BaO/CuO2/Y/CuO2/BaO/CuO.
Les plans CuO sont forme´s de chaˆınes Cu-O-Cu. Le site accueillant l’oxyge`ne peut eˆtre occupe´ ou libre en
fonction du traitement chimique subit par l’e´chantillon. L’ajout des oxyge`nes dans les chaˆınes cre´e une lacune
sur les orbitales de l’oxyge`ne des plans CuO2. A dopage nul, c’est-a`-dire quand tous les sites des oxyge`nes des
chaˆınes CuO sont vides, le compose´ a pour stœchiome´trie YBa2CuO6. A dopage maximal, tous les sites des
oxyge`nes des chaˆınes CuO sont occupe´s, le compose´ a pour stoechiome´trie YBa2Cu3O7 (le compose´ est alors
supraconducteur de Tc=92K). Le dopage en oxyge`ne ne permet donc pas d’atteindre le re´gime surdope´. Ceci
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peut eˆtre re´alise´ par la substitution de l’ion Y3+ par l’ion Ca2+[116]. L’ion Y3+ e´tant a` mi-distance entre
les deux plan CuO2, la substitution par l’ion Ca
2+ entraˆıne une augmentation du nombre de trous dans les
plans CuO2 de y/2.
Pre´sentation des e´chantillons YBa2Cu3O6+x
Notre e´tude a porte´ sur la famille de compose´s Y1−yCayBa2Cu3O6+x. Pour y=0 et 1<x<0.5, on se trouve
dans la partie sous-dope´e et pour y>0 et x=1 on se trouve dans la partie surdope´e. Tous les e´chantillons
e´tudie´s sont reporte´s dans le Tab.2.2. Pour chaque e´chantillon, on a indique´ la re´fe´rence dans laquelle les
e´chantillons ont e´te´ de´crits ainsi que leur Tc. Durant cette the`se, nous avons utilise´ des e´chantillons synthe´tise´s
de diffe´rentes fac¸ons.
Les e´chantillons (A), (B) et (D) ont e´te´ synthe´tise´s par la me´thode MTG (de l’anglais Melt Textu-
red Growth) ou l’un de ses de´rive´s. Dans cette me´thode, l’e´chantillon est synthe´tise´ a` partir d’une phase
Y2BaCuO5 (souvent appele´e ”phase verte”). Ce type de technique permet de re´aliser des e´chantillons mono-
cristallins de plusieurs cm3. A cause de leur large volume, ces e´chantillons ne´cessitent un temps d’oxyge´nation
tre`s long. Typiquement pour amener l’e´chantillon (D) du dopage 7 au dopage 6.75, celui-ci a e´te´ place´ pendant
deux semaines sous pression d’oxyge`ne P = 1atm a` une tempe´rature de T=660◦C.
La deuxie`me me´thode est la me´thode TSSG (de l’anglais Top-Seeded Solution Growth), utilise´e en par-
ticulier par B.Liang et C.T Lin au Max Planck Institut de Stugart [158] pour synthe´tiser les e´chantillons
(C) et (E). Le me´lange initial est compose´ de Y2O3, BaCO3,CaCO3 et de CuO. Il n’y a donc pas de phase
verte dans les e´chantillons synthe´tise´s par cette me´thode. Pour plus d’information concernant la synthe`se de
ces e´chantillons, on pourra se re´fe´rer a` [158]. Les e´chantillons synthe´tise´s ont une taille typique de 5 ∗ 5 ∗ 3
mm3. Afin d’augmenter le volume de l’e´chantillon, les diffe´rents e´chantillons sont co-aligne´s par Lau¨e sur des
plaques d’aluminium. Les e´chantillons sont colle´s ou visse´s sur ces plaques d’aluminium. On pourra trouver
une illustration de ce type de montage dans [102] .
Durant cette the`se, nous nous sommes e´galement inte´resse´s a` l’e´tude d’e´chantillons de´macle´s. En effet,
durant l’oxyge´nation sans l’application de contrainte exte´rieure, le mate´riau minimise son e´nergie par l’in-
version re´gulie`re des axes a et b. Cette alternance de domaines orthorhombiques forme un re´seau de plans
de macles de direction (1,1,0)(-1,1,0). Re´cemment, il a e´te´ re´alise´ dans le groupe de B.Keimer la synthe`se
d’e´chantillons de´macle´s afin de caracte´riser l’anisotropie du spectre de fluctuations AF [159]. Le de´maclage
est assure´ en appliquant sur l’e´chantillon une pression uni-axiale, perpendiculaire a` l’axe c a` une tempe´rature
et une pression en O2 qui de´pend du dopage que l’on veut atteindre. L’e´chantillon (D) a subi ce traitement,
il est de´macle´ a` plus de 90%.
label x Tc,onset (K) Tmag(K) Re´fe´rences
A O6.5(t) ud 54 300 ± 10 [160]
B O6.6(t) ud 61 250 ± 20 [161]
C O6.6(d) ud 64 220 ± 20 [159]
D O6.75(t) ud 78 170 ± 30 -
E Ca(15%)−O7−δ(t) ov 75 ≃0 [162]
Tab. 2.2: Liste des e´chantillons utilise´s dans notre expe´rience de neutrons polarise´s. Les expe´riences ont
e´te´ re´alise´es pour la famille de compose´s (Y,Ca)Ba2Cu3O6+x sur cinq e´chantillons de la phase
sous-dope´e a` la phase surdope´e du diagramme de phase des cuprates. (t) et (d) indiquent que les
e´chantillons sont respectivement macle´s et de´macle´s.
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2.4.3 Pre´sentation de la famille La2−xSrxCuO4
Structure cristallographique
La2−xSrxCuO4 est du point de vue structural le plus simple des oxydes de cuivre supraconducteurs. Il
s’agit d’un mate´riau constitue´ d’un empilement de plans CuO2 et La/SrO. On reporte sa structure cris-
tallographique sur la Fig.2.6.c). Le re´seau de Bravais contient un seul plan CuO2 et deux plans La/SrO.
Le dopage s’effectue par un me´canisme de substitution : en remplac¸ant un ion lanthane La3+ par un ion
strontium Sr2+, on parvient a` transfe´rer un e´lectron (au plus) des orbitales p du plan CuO2 vers les plans
re´servoirs. Pour assurer l’e´quilibre des charges, des lacunes e´lectroniques sont cre´e´es dans le plan CuO2.
L’e´lectron reste vraisemblablement localise´ dans les plans re´servoirs.
Les instabilite´s structurales
La structure de La2−xSrxCuO4, et plus ge´ne´ralement celle des compose´s La2−x−yRyMxCuO4 ou` R est une
terre rare substitue´e sur le site du La, est intimement lie´e aux distortions des octae`dres CuO6. On distingue
plusieurs phases structurales que l’on peut de´crire par un parame`tre d’ordre a` deux dimensions, de´fini par
la donne´e des angles de rotation des octae`dres autour des directions Cu-O.
A haute tempe´rature, la structure est te´tragonale, on parle alors de la phase HTT (de l’anglais High
Temperature Tetragonal) de groupe d’espace I4/mmm et dans laquelle l’axe principal des octae`dres est
paralle`le a` l’axe c. A plus basse tempe´rature apparaissent des structures de syme´trie plus basse correspondant
a` diffe´rentes rotations des octae`dres autour de diffe´rentes directions cristallographiques.
Dans la premie`re phase structurel dite LTO (Low Temperature Ortorombic) de groupe d’espace Bmab, les
octae`dres tournent conjointement autour des directions (1,0,0) et (0,1,0) : il en re´sulte un mouvement
de rotation globale (de l’ordre de 2.5◦) autour de la direction (1,1,0) et (1,-1,0). La structure devient
orthorhombique.
La seconde phase structurale dite LTT (Low Temperature Te´trgonal) de groupe d’espace P42/ncm peut
eˆtre conside´re´e comme la superposition des deux domaines associe´s a` la structure LTO : les octae`dres
basculent autour des direction (1,0,0) d’un angle qui reste de l’ordre de 2.5 ◦. D’une couche a` l’autre,
les axes de rotation se de´duisent les uns des autres par une rotation de 90 ◦, ce qui redonne la syme´trie
te´tragonale.
Il existe une seconde phase orthorhombique (Pccn), caracte´rise´e par un axe de rotation qui se situe en
position interme´diaire par rapport a` celle observe´e dans les phases LTO et LTT
Dans le cas particulier de la famille La2−xSrxCuO4, c’est la phase LTO qui s’e´tablit a` basse tempe´rature. On
reporte sur la Fig.2.8.a) (d’apre`s [163]) le diagramme de phase de ce compose´. La transition entre les phases
HTT et LTO est une transition du second ordre. La tempe´rature de transition, note´e To, de´croˆıt avec le
dopage et disparaˆıt pour un dopage x=0.22. La transition dans la phase LTO s’accompagne par l’apparition
de nouveau pic de Bragg nucle´aire. Cette transition structurale est facilement observable par diffusion de
neutrons.
Dans le cas particulier de la famille La2−xBaxCuO4
2, la situation est le´ge´rement diffe´rente. En plus de la
phase LTO, il existe une transition du premier ordre vers la phase LTT a` plus basse tempe´rature que To
(cette tempe´rature est de l’ordre de 60K) et pour un dopage x autour de 1/8 [164]. Il se trouve que pour la
meˆme concentration, la supraconductivite´ est de´truite [164]. Les expe´riences de diffraction d’e´lectrons et de
diffusion de neutrons montrent que la supraconductivite´ est remplace´e par une e´tat fondamental d’onde de
densite´ de charge, ou autrement dit un ordre de type stripe[92, 119]. Bien qu’il serait naturel de penser que la
2mais aussi La2−xNdxCuO4
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transition structurale LTO-LTT joue un roˆle essentiel dans la compe´tition entre ces deux e´tats fondamentaux,
de nombreuses experiences invitent a` conclure que la suppression de Tc serait plutoˆt lie´e a` une instabilite´
e´lectronique[165].
Dans le cas de la famille La2−xSrxCuO4, il n’existe pas de dopage pour lequel Tc tombe a` ze´ro. De plus,
la phase LTT n’a jamais e´te´ observe´e[166]. Cependant, autour d’un dopage de x=0.115, Tc pre´sente un
minimum [167]. Les mesures de diffusion de neutrons indiquent l’existence d’ordres de type stripe pour des
dopages infe´rieurs a` 0.12 a` basse tempe´rature. A titre d’illustration, on reporte sur la Fig.2.8.b) l’e´volution
de l’intensite´ mesure´e par diffusion e´lastique de neutrons en Q=(0.5, 0.5− δ) avec δ=0.12 en fonction de la
tempe´rature pour un e´chantillon de La2−xSrxCuO4 x=0.1.
Notation
Dans notre e´tude, on utilisera les notations te´tragonales. Dans la phase HTT, le centrage de la maille
implique la re`gle de se´lection suivante pour les pics de Bragg nucle´aires : (h,k,l) avec h + k + l = 2n avec
n entier. L’entre´e dans la phase orthorhombique se traduit par de nouveaux pics de Bragg typiquement en
position (h2 ,
h
2 , l) (en notation tetragonale).
Pre´sentation des e´chantillons de La2−xSrxCuO4
Toutes nos mesures concernant la famille La2−xSrxCuO4 ont e´te´ re´alise´es sur des e´chantillons de do-
page x=0.1 produits par le groupe de Momono de l’universite´ de Hokkaido (Japon). Ces e´chantillons sont
synthe´tise´s par la me´thode TSFZ (de l’anglais ”Traveling Solvant Floating Zone”) [168]. On reporte sur la
Fig.2.8.c) la photo de l’un des deux e´chantillons utilise´s lors de nos expe´riences. Sur la Fig.2.8.d) et e), on
reporte la mesure de susceptibilite´ de l’e´chantillon pre´sente´ en Fig.2.8.c), on en de´duit que Tc=28K. Des
mesures de neutrons re´alise´es par R.Gilardi [163] ont e´tabli que la transition structurale HTT-LTO a lieu











Fig. 2.8: a) Photo d’un e´chantillon de La2−xSrxCuO4 avec x=0.1. b) Intensite´ mesure´ par
diffusion de neutrons au vecteur d’onde incommensurable Q = (π(1+ δ), π) en fonction
de la tempe´rature dans l’e´chantillon La2−xSrxCuO4 x=0.1 e´tudie´ lors de cette the`se
d’apre`s R.Gilardi [163]c) et d) Evolution de la susceptibilite´ mesure´e par Squid par
Monomo et al. [168]
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compose´s supraconducteurs a` haute
tempe´rature critique Bi2Sr2CaCu2O8+x
Introduction
Jusqu’a` pre´sent l’e´tude par diffusion ine´lastique de neutrons (DIN) dans les supraconducteurs a` haute
tempe´rature critique a essentiellement porte´ sur deux familles de compose´s : la famille du compose´ mono-
couche La2−xSrxCuO4 et la famille du compose´ bicouche YBa2Cu3O6+x. Comme nous l’avons de´ja` vu, les
re´ponses dans ces deux syste`mes sont assez diffe´rentes. Une partie du de´bat sur la description microsco-
pique des supraconducteurs a` haute tempe´rature critique s’est concentre´e sur la comparaison des spectres
d’excitation magne´tique dans ces deux compose´s. En effet, le meˆme Hamiltonien de´crit la supraconductivite´
et les excitations de spin dans ces compose´s. Dans ces conditions, il est clair que l’e´tude d’autres syste`mes
devient fondamentale pour de´terminer le point commun entre toutes ces fluctuations magne´tiques au-dela`
des spe´cificite´s de chacun des syste`mes.
La question du comportement canonique est d’autant plus critique que chaque me´thode expe´rimentale
posse`de son syste`me de pre´dilection. Dans le cas particulier de la DIN, la ne´cessite´ de disposer d’e´chantillons
de volume suffisant (de l’ordre de la centaine de mm3) a limite´ pendant longtemps le champ d’investigation
de cette me´thode sur le syste`me Bi-2212 (compose´ bicouches ). Dans le cas des techniques de surface, le
syste`me Bi-2212 s’est re´ve´le´ le syste`me le plus e´tudie´ en raison de la pre´sence d’un plan clivage naturel au
niveau des plans BiO. Il est facile d’obtenir des surfaces de tre`s bonne qualite´ en clivant le compose´ sous
vide. Ainsi le lien entre les techniques de spectroscopie de charge (STM, ARPES par exemple) et la DIN n’a
pu eˆtre que qualitatif car toutes les mesures de spectroscopie ont e´te´ re´alise´es sur des syste`mes diffe´rents.
Il est donc important d’e´tudier le syste`me de re´fe´rence de la STM et de l’ARPES (Bi-2212) pour essayer
d’e´tablir un lien quantitatif entre toutes les spectroscopies et tester les mode`les the´oriques en pre´sence.
L’enjeu de l’e´tude des excitations de spin dans le compose´ Bi-2212 est d’e´tablir le comportement universel
des excitations magne´tiques et de faire un lien avec les excitations de charge telles qu’elles sont mesure´es
par STM ou ARPES. Dans ce chapitre, je pre´sente tout d’abord le syste`me Bi-2212 et ses spe´cificite´s, puis
l’ensemble des mesures re´alise´es par DIN et je propose enfin une description des donne´es expe´rimentales et
une discussion.
3.1 Pre´sentation du syste`me Bi-2212
On pre´sente ici les e´le´ments de la phe´nome´nologie connus pour le compose´ Bi-2212 qui seront re´utilise´s
dans la dernie`re partie.
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3.1.1 Re´sultats de spectroscopie de charge sur le compose´ Bi 2212
Depuis un peu plus d’une vingtaine d’anne´es, la physique des surfaces connaˆıt un e´norme de´veloppement.
La physique des supraconducteurs a` haute tempe´rature critique a un fort caracte`re bidimensionnel et n’a
donc pas e´chappe´ a` cette tendance. Deux techniques en particulier se sont re´ve´le´es importantes : les mesures
de microscopie tunnel (ou mesures de STM : Scanneling Tunneling Microscope) et les mesures de photo-
e´mission re´solue en angle (ou mesures d’ARPES : Angle Resolved Photoelctron spectroscopie). Je pre´sente
ici une bre`ve revue des e´le´ments expe´rimentaux obtenus dans la phase supraconductrice par STM et ARPES
du compose´ Bi-2212. Ces e´le´ments seront repris lors de la discussion dans la dernie`re partie de ce chapitre.
Mesures d’ARPES dans Bi-2212 Comme on l’a vu dans le chapitre d’introduction, il existe dans la phase
normale pour ce compose´ un consensus ge´ne´ral en faveur d’une surface de Fermi (SF) de type trou, centre´e
autour du point (π,π) pour les e´chantillons sous-dope´s comme pour les e´chantillons surdope´s [67]. Ici on
s’inte´resse uniquement aux mesures de ARPES dans la phase supraconductrice du compose´ Bi-2212. .
L’e´tude des spectres de photo-e´mission permet de remonter a` la dispersion des quasiparticules de l’e´tat
supraconducteur. Dans une approche de type liquide de Fermi, le spectre de quasiparticules se de´compose
en une structure de bande d’e´lectrons sans interaction et des interactions repre´sente´es par la self e´nergie
des quasiparticules, Σ(ω). Une telle approche a e´te´ de´veloppe´e dans la phase supraconductrice du compose´
Bi-2212, en particulier par le groupe de S.Borisenko. Cette approche a permis de de´montrer que la structure
de bande telle qu’elle est calcule´e par LDA [169] correspond a` la structure de bande des e´lectrons sans
interaction de´duite des spectres de photo-e´mission. Dans le cas particulier du compose´ Bi-2212 (deux plans
CuO2 par maille e´le´mentaire), l’existence d’une se´paration de la surface de Fermi (SF) en deux bandes liante
et antiliante a e´te´ pre´dite [169]. En fonction du couplage des e´lectrons entre les plans CuO2, on aura deux
bandes, l’une liante (bonding re´fe´rence´e b) et l’autre antiliante (antibonding re´fe´rence´e a) : ǫbk = ǫk − t⊥ et
ǫak = ǫk+ t⊥ ou` ǫk re´pre´sente la dispersion des e´lectrons dans un plans CuO2 et ou` t⊥ repre´sente le terme de
saut d’un plan a` un autre. Dans le cas du compose´ Bi-2212, ce terme prend le long de SF la forme suivante :
t⊥(k)=1/4t(cos(kx)+ cos(ky))
2. Expe´rimentalement ce de´doublement a e´te´ reporte´ par [67]. Nous reportons
sur la Fig.3.1 a) la largeur de la SF en fonction de la position sur la SF (d’apre`s [67]). La largeur de la
surface de Fermi en k pre´sente un minimum au point nodal et un maximum au point antinodal. Toujours
selon les meˆmes auteurs [67], l’amplitude du de´doublement est quasiment constante avec le dopage. A titre
d’exemple, on reporte le de´doublement de la SF de´duite des mesures de Kordyuk et al. sur la Fig.3.1 b).
L’e´tude des spectres de photo-emission permet e´galement de donner l’e´volution du gap supraconducteur
le long de la surface de Fermi [170]. Le gap supraconducteur mesure´ par photo-e´mission l’est en unite´s
absolues : c’est la distance entre le positionnement du pic de quasiparticule et le niveau de Fermi. Le
gap supraconducteur peut eˆtre parame´tre´ par un gap de syme´trie d dans le cas du compose´ Bi-2212 :
∆(k) = ∆0(B cos(2φ)+ (1−B) cos(6φ)). B varie de 0.88 (UD 75K) a` 1 (OD 87K). On reporte sur la Fig.3.1
c) l’e´volution du gap mesure´ par ARPES le long de la surface de Fermi pour diffe´rents dopages.
Mesures de STM dans Bi-2212 : La microscopie par effet tunnel est une mesure locale de la densite´
d’e´tats, c’est une sonde comple´mentaire de l’ARPES. Pour une position donne´e de la pointe du microscope
et en faisant varier la tension, on sonde la densite´ d’e´tat sur une large gamme d’e´nergie, typiquement de
-300meV a` 300meV[60]. On reporte sur la Fig.3.2.a) en points ronds, un spectre typique de STM dans la
phase supraconductrice du compose´ Bi-2212. A basse e´nergie, le spectre montre une forme en V typique d’un
gap de syme´trie d. A plus haute e´nergie, le spectre est caracte´rise´ par un pic suivi d’un creux. Le spectre
ne montre pas de singularite´ de Van-Hove. Si l’on conside`re la SF telle qu’elle est mesure´e par ARPES ainsi
qu’un gap de syme´trie d, le spectre obtenu de´crit bien le spectre a` basse e´nergie mais ne parvient pas a`
expliquer la structure pic-creux observe´e dans les spectres expe´rimentaux [172] (voir Fig.3.2.a). Tout comme
74
3.1 Pre´sentation du syste`me Bi-2212
"
	" $"
Fig. 3.1: a) Evolution de la largeur de la surface de Fermi en k le long de la surface de Fermi
pour diffe´rents e´chantillons d’apre`s [67] (φ=0 correspond au point nodal et φ=45◦
correspond au point anti nodal) b) Surface de Fermi de´duite des mesures de Korduyk
et al. [171]. Les points rouges et noirs correspondent respectivement a` la bande liante
et anti-liante. c) Evolution du gap mesure´ par ARPES le long de la surface de Fermi
pour des e´chantillons de Bi-2212 de la phase sous dope´e Tc=75K a` la phase surdope´e
de Tc=80K d’apre`s [170]
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pour les anomalies observe´es par ARPES, il a e´te´ propose´ que cette structure non pre´dite dans le cas d’un
gap de syme´trie d soit lie´e aux interactions entre les quasiparticules [172, 138].
En plus de la nature non-triviale du spectre obtenu par STM, l’existence de fortes he´te´roge´ne´ite´s dans la
distribution spatiale du gap supraconducteur a e´te´ re´ve´le´e (Fig.3.2.b)). La position du gap supraconducteur
est donne´e par la position du pic de cohe´rence dans le spectre de STM. Si l’on de´place la pointe du STM
sur une autre partie de la surface, on constate une diffe´rence dans la position de ces pics de cohe´rence (les
domaines ou` les gaps sont constants ont typiquement une taille de 20 A˚). La question de la valeur du gap
supraconducteur se pose alors. En accumulant les spectres sur une large surface, typiquement 400 par 400
A˚, on obtient une distribution de gap dont la valeur moyenne correspond en fait a` la valeur mesure´e par
ARPES [173] . La taille du faisceau en ARPES est de quelques µm, la re´solution en e´nergie est de l’ordre de
10meV . L’ARPES moyenne cet effet de distribution de gap, mettant ainsi en accord les mesures des gaps
par STM et ARPES.
La nature locale de la sonde STM permet de re´aliser des cartes de la conductivite´ g(r, V ) pour une tension
donne´e. En prenant la transforme´e de Fourier de g(r, E) (E=-eV), ce type d’e´tude permet de visualiser les
modulations dans la densite´ d’e´tats. En effet, par la mesure de g(r, E), on est capable ensuite de calculer
la transforme´e de Fourier g(q, V ). Celle-ci pre´sente des pics pour certains vecteurs d’onde q particuliers.
L’e´tude en e´nergie a permis de mettre en e´vidence la dispersion de ces vecteurs d’onde q en fonction de
l’e´nergie. Cette modulation pourrait eˆtre lie´e aux interfe´rences entre les quasiparticules supraconductrices.
Pour un supraconducteur de syme´trie d et pour une e´nergie E, les vecteurs d’onde q pour lesquels on peut
s’attendre a` une modulation de la densite´ d’e´tat sont ceux qui vont connecter deux points de la SF ou`
la densite´ d’e´tat est forte (points rouges sur Fig.3.2c)). En fonction de l’e´nergie, les points rouges vont se
de´placer, les vecteurs d’onde q vont donc disperser. Il a e´te´ de´montre´ que cette dispersion est controˆle´e par
le gap supraconducteur et la topologie de la SF Fig.3.2.d) [174, 175]. Un candidat possible pour le moteur
de ces interfe´rences est bien entendu le de´sordre intrinse`que au syste`me Bi-2212 discute´ dans le chapitre 3
[175]. Ces e´tudes de´montrent que tout comme dans le cas de l’ARPES, il existe des quasiparticules dans
l’e´tat supraconducteur de Bi-2212. Ces quasiparticules sont en fait re´ve´le´es dans les mesures de STM par
la pre´sence de de´sordre [174, 175]. Finalement, il est inte´ressant de voir qu’un cadre the´orique de type
”fermiologique” s’applique relativement bien ( et de fac¸on surprenante ) a` l’interpre´tation des mesures de
STM et d’ARPES dans la phase supraconductrice.
3.1.2 Re´sultats de DIN sur le compose´ Bi 2212
Bien que ce syste`me soit difficile a` faire croˆıtre en quantite´ suffisante pour qu’une e´tude en diffusion
ine´lastique soit envisageable, cet effort a e´te´ re´alise´ sous l’impulsion de B.Keimer. Avant le de´but de cette
the`se, deux e´tudes portant sur la DIN sur le compose´ Bi-2212 dans l’e´tat supraconducteur ont e´te´ re´alise´es :
[99] et [177]. La premie`re e´tude [99] porte sur un e´chantillon de volume 60mm3 de Tc=91K. Cette e´tude
de´montre l’existence d’un pic de re´sonance au vecteur Q=(π,π) a` une e´nergie Er=43meV dans la phase
supraconductrice. Ce re´sultat a permis d’e´tablir d’une part l’universalite´ du pic de re´sonance dans les su-
praconducteurs a` haute tempe´rature critique et d’autre part de mettre en avant la spe´cificite´ de la re´ponse
observe´e par DIN dans la famille La2−xSrxCuO4. Bien que l’excitation mesure´e dans le compose´ Bi-2212 soit
comparable (en position en e´nergie et Q) a` celle mesure´e dans YBa2Cu3O6+x, le pic de re´sonance dans le com-
pose´ Bi-2212 se caracte´rise par une largeur en e´nergie et en Q plus grande que dans le cas de YBa2Cu3O6+x.
A l’e´poque cet e´largissement avait e´te´ interpre´te´ de fac¸on qualitative en invoquant la pre´sence de de´sordre
dans le syste`me Bi-2212. La deuxie`me e´tude [177] porte sur un e´chantillon surdope´ de Tc=83K et de volume
de 240mm3. Cette e´tude de´montre l’existence d’un pic magne´tique dans la phase supraconductrice a` une
e´nergie Er=38meV. On reporte sur la Fig.3.3.a) la coupe en e´nergie au vecteur d’onde Q=(π,π) pour les
deux e´chantillons e´tudie´s. Ainsi il a e´te´ de´montre´ que la loi Er/kBTc=5.4 est en fait vraie aussi pour les
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Fig. 3.2: a) Spectre de STM dans une approche BCS avec un parame`tre d’ordre de syme´trie d.
Les contributions des bandes liante et antiliante sont montre´es se´pare´ment. La somme
en ligne rouge doit eˆtre compare´e aux donne´es expe´rimentales repre´sente´es en points.
b) Distribution de gap mesure´e sur une carte de 140 par 140A˚ d’apre`s [176]. Les fle`ches
repre´sentent la direction de la liaison Cu-O. c) et d) Repre´sentation sche´matique de
la surface de Fermi de Bi-2212 et des huit vecteurs de diffusion qui connectent les
points de la SF de forte densite´ d’e´tat pour une e´nergie E. Dispersion des vecteurs de
modulation de la densite´ d’e´tat mesure´e pour trois e´chantillons de dopages diffe´rents.
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compose´s a` base de Bi, cf Fig.3.3 b). Tout comme dans le cas du compose´ au dopage optimal, le pic de
re´sonance dans cet e´chantillon pre´sente une largeur en e´nergie et Q plus grande que celle de la re´solution
expe´rimentale. L’e´tude pre´sente´e ici s’inscrit dans la continuite´ de ces deux e´tudes.
"
"
Fig. 3.3: a) Points pleins : diffe´rence entre l’intensite´ neutron a` T=5K et T=90K a` Q=(0.5,0.5,-
13.2) pour Bi-2212 Tc=83K. Points ouverts : meˆme chose pour Tc=91K d’apre`s [99]. La
ligne noire repre´sente la re´solution en e´nergie. b) Energie de la re´sonance mesure´e pour
des e´chantillons sous-dope´s et surdope´s de YBa2Cu3O6+x et de Bi-2212 en fonction de
Tc.
3.1.3 Re´sume´ des caracte´ristiques de l’e´tat supraconducteur du syste`mes Bi-2212
Tc (K) nh ∆0 µ
87K 0.187 35.2 -0.95
70K 0.214 21 -1.03
Tab. 3.1: Tableau re´capitulant les donne´es expe´rimentales de´duites de l’ARPES et la STM.
nh correspond au nombre de trous de´duit de la loi de Tallon [178].∆0 correspond a`
l’amplitude du gap de´duite des mesures d’ARPES, STM.
– De´sordre : Les e´tudes structurales tendent vers une meˆme conclusion : le syste`me Bi-2212 est fortement
de´sordonne´, il est difficile de donner une description pre´cise de sa structure cristallographique
– Pic de quasiparticules : Les mesures de photo-e´mission 3.1.1 ont de´montre´ l’existence de pic de quasi-
particules bien de´finis dans l’e´tat supraconducteur du compose´ Bi-2212 (au moins jusqu’a` 80meV). Ces
quasiparticules se caracte´risent par une dispersion ǫ~k. D’apre`s les mesures de [171], on prendra comme
dispersion de la SF pour les e´chantillons de Tc=87K et Tc=70K :
ǫ~k = −2t(cos(kx)+cos(ky))+4t′(cos(kx) cos(ky))−2t′′(cos(2kx)+cos(2ky))±tp/4((cos(kx)−cos(ky))2−µ
avec t=390, t’=78 et t”=39, tp=82 et µ de´pendent du dopage (voir Tab.3.1).
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– Nature du gap : La syme´trie du gap est d-wave. Spatialement, le gap est distribue´ de fac¸on he´te´roge`ne. On
reporte dans Tab. 3.1 l’amplitude du gap de´duite des mesures de ARPES et STM pour les e´chantillons
surdope´s de Tc=87K et 70K.
3.2 Mesure des excitations magne´tiques dans le compose´ Bi-2212
Durant cette e´tude, on s’est inte´resse´ a` deux proble`mes :
– Dans le compose´ bi-couche YBa2Cu3O6+δ, l’e´tude des excitations magne´tiques a de´montre´ l’existence
de deux modes module´s, l’un en sinus et l’autre en cosinus, se trouvant a` deux e´nergies distinctes.
En fonction du dopage, la position des deux modes change : elle diminue a` mesure que l’on dope le
syste`me, la position relative des deux modes diminue elle aussi. Nous nous sommes inte´resse´s dans un
premier temps a` l’e´tude en dopage des excitations magne´tiques au vecteur d’onde planaire
QAF=(π, π) dans la phase supraconductrice de Bi-2212
– L’e´tude des excitations magne´tiques dans le compose´ YBa2Cu3O6+δ a permis d’e´tablir que cette ex-
citation se caracte´rise aussi par une dispersion autour du vecteur d’onde QAF et de l’e´nergie de la
re´sonance. Cette dispersion est en forme de sablier. Diffe´rentes interpre´tations sont actuellement pro-
pose´es pour de´crire cette dispersion. Nous nous sommes inte´resse´s a` l’e´tude de la dispersion des
excitations magne´tiques du mode acoustique dans la phase supraconductrice du compose´
Bi2Sr2CaCu2O8+δ
3.2.1 Extraction du signal magne´tique
La difficulte´ de l’expe´rience vient tout d’abord du faible rapport signal sur bruit : entre un pour dix et un
pour vingt en fonction du dopage et du plan de diffusion. Il faut noter que ce rapport est plutoˆt de l’ordre
d’un pour cinq a` un pour dix dans le cas de YBa2Cu3O6+δ[116]. D’autre part, le signal se superpose a` un
spectre phononique pre´sent sur une large gamme d’e´nergie. La situation dans le cas du compose´ Bi-2212
est d’autant plus difficile que ce spectre n’est pas connu. Il est donc indispensable de trouver un crite`re
afin d’extraire le signal du bruit de fond. Pour cela, on a applique´ la meˆme me´thode que dans le cas du
compose´ YBa2Cu3O6+x[179]. Dans cette partie, on s’inte´resse a` l’augmentation de la re´ponse magne´tique a`
travers Tc. Pour extraire l’augmentation de la re´ponse magne´tique a` travers Tc, nous re´alisons la diffe´rence
entre les meˆmes coupes a` deux tempe´ratures diffe´rentes : T1=10K (T<<Tc) et T2=100K (T>Tc). Cette
proce´dure induit dans la diffe´rence des coupes en e´nergie un bruit de fond ne´gatif a` basse e´nergie en raison
de l’augmentation du bruit de fond nucle´aire avec la tempe´rature. La majeure partie de ce bruit de fond
ne´gatif vient de la diffe´rence de population thermique de phonons impose´e par le facteur de balance de´taille´e.
Dans la gamme d’e´nergie dans laquelle nous travaillons, de 25 a` 60meV, le bruit de fond nucle´aire de´croˆıt
continuˆment. Le bruit de fond ne´gatif peut eˆtre approxime´ par : (a+bω)(1/(1−exp( h¯ωkBT1 )−1/(1−exp( h¯ωkBT2 )).
3.2.2 Etude des excitations magne´tiques a` (pi,pi) dans le compose´ bi-couche :
Bi2Sr2CaCu2O8+δ
Pour cette e´tude, on cherche un signal d’intensite´ faible entre 25meV et 60meV. Tout comme dans les
e´tudes sur YBa2Cu3O6+δ, nous sommes dans les conditions de flux maximum sur un spectrome`tre trois axes
thermique :
– Monochromateur : PG 002
– Analyseur : PG 002 kf fixe´ a` 4.1A˚
−1
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Ces e´tudes ont e´te´ re´alise´es sur les trois spectrome`tres trois axes thermiques disposant du plus de flux,
a` savoir le spectrome`tre 2T du re´acteur Orphe´e (Saclay), le spectrome`tre IN8 de l’Institue Lau¨e Langevin
(Grenoble) et le spectrome`tre PUMA de FRMII (Munich). Les mesures de DIN ont e´te´ tout d’abord re´alise´es
au re´acteur Orphe´e sur le spectrome`tre 3 axes 2T, puis sur le spectrome`tre trois axes IN8 qui posse`de un flux
entre trois et quatre fois supe´rieur a` celui de 2T (le rapport de flux entre IN8 et 2T est le´ge`rement infe´rieur
au rapport de puissance). A` ce jour, IN8 est le spectrome`tre trois axes posse´dant le flux le plus important
au monde. Lors de la mesure sur PUMA, le flux n’e´tait pas optimise´ et e´tait alors comparable a` celui de 2T.
Dans chaque cas, on compacte le spectrome`tre au maximum pour diminuer les distances monochromateur
e´chantillon et e´chantillon analyseur. On travaille avec un filtre PG sur kf . Dans le cas particulier d’IN8,
ces distances sont particulie`rement importantes, mais on ne peut pas les diminuer a` cause de la taille de
la table e´chantillon. Lors de nos mesures sur IN8, des feneˆtres en cadmium ont e´te´ monte´es avant et apre`s
l’e´chantillon afin de couper tous les neutrons parasites. Pour l’e´tude des excitations magne´tiques a` (π,π), le
plan de diffusion choisi est : (110)/(001) afin d’avoir acce`s aux points Q=(0.5,0.5,L). Dans ces conditions, la
gamme de 25meV a` 60meV est accessible a` kf=4.1A˚
−1. Pour aller a` plus haute e´nergie, il faut alors changer
kf (par exemple en passant a` kf=5.5A˚
−1), le filtre PG est alors inutile. L’ensemble de cette e´tude repre´sente
trois a` quatre semaines de temps faisceau tous les spectrome`tres confondu pour trois e´chantillons.
Cas du compose´ Bi2Sr2CaCu2O8+δ Tc=87K Nous avons re´alise´ des coupes en e´nergie de 25meV a` 60meV
en Q=(0.5,0.5,14) et Q=(0.5,0.5,18). Les valeurs L=14 et L=18 sont les valeurs pour lesquelles la modulation
de la bicouche est maximale pour le mode acoustique et le mode optique respectivement. Ces coupes ont e´te´
re´alise´es pour deux tempe´ratures : T=5K et T=100K (>Tc).
Nous reportons respectivement sur les Fig.3.4 a) et b) les intensite´s mesure´es a` haute et basse tempe´ratures
pour les canaux acoustique et optique. Nous reportons ensuite respectivement sur les Fig.3.4 c) et d) la
diffe´rence entre basse est haute tempe´ratures pour les canaux acoustique et optique. Dans le canal acous-
tique, la diffe´rence est ajuste´e par une gaussienne centre´e a` 42meV avec une largeur de 10meV. L’e´tude
en tempe´rature re´alise´e sur PUMA en Q=(-0.5,-0.5,14) a` 42meV montre que le signal mesure´ diminue a`
mesure que la tempe´rature augmente. Le signal disparaˆıt autour de T=Tc. L’intensite´ mesure´e au point
Q=(0.25,0.25,14) a` 40meV reste a` peu pre`s constante sur la gamme de tempe´rature e´tudie´e. Dans le canal
optique, la diffe´rence en tempe´rature pre´sente deux maxima. La largeur en e´nergie du premier pic est plus
petite que la re´solution en e´nergie. Ce pic est lie´ a` la pre´sence d’un maximum dans le bruit de fond qui
se de´place tre`s le´ge`rement en tempe´rature. Le deuxie`me maximum est ajuste´ par une gaussienne centre´e a`
55meV avec une largeur de 18meV. Sur la Fig.3.4.d), l’e´volution du bruit de fond du canal optique est prise
identique a` celle du canal acoustique. L’ajustement n’est pas tre`s bon. Ne´anmoins, l’e´nergie du mode optique
se trouve dans une re´gion ou` quelle que soit la fac¸on dont on ajuste le bruit de fond de basse e´nergie, la
forme de bruit de fond de haute e´nergie est toujours la meˆme. L’ajustement du bruit de fond dans ce cas la`
n’a donc pas d’effet sur les caracte´ristiques du mode optique.
Cas du compose´ Bi2Sr2CaCu2O8+δ Tc=70K Pour cet e´chantillon, une proce´dure e´quivalente a e´te´ suivie.
D’apre`s ce qui e´tait connu dans le cas du compose´ Y1−xCaxBa2Cu3O7−δ [116, 180] le mode optique e´tait
attendu a` plus basse e´nergie, l’e´tude a donc e´te´ re´alise´e en L=9.6. Dans ce cas, le facteur de forme est
le´ge`rement supe´rieur que dans le cas L=18. On reporte l’ensemble des re´sultats sur la Fig.3.5. Aux vecteurs
d’onde (0.5,0.5,-13.2) et (0.5,0.5,-9.6), les diffe´rences entre haute et basse tempe´ratures (reporte´es sur les
Fig.3.5.b) et d)) pre´sentent un maximum pour une e´nergie de 34meV avec une largeur de 7meV et un
maximum pour une e´nergie de 35meV avec une largeur de 13.5meV, respectivement. L’e´volution de l’intensite´
magne´tique dans une autre zone de Brillouin a aussi e´te´ e´tudie´e. Pour cela, la meˆme coupe a e´te´ re´alise´e,
mais cette fois-ci au point (1.5,1.5,L) pour L=-13.2 et L=-9.6. La diffe´rence ne pre´sente pas vraiment de
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Fig. 3.4: Bi-2212 Tc=87K (le´ge´rement surdofpe´) a) et b) Coupe en e´nergie pour les deux vec-
teurs Q=(-0.5,-0.5,14) et (-0.5,-0.5,18) pour deux tempe´ratures T=7K en rouge et
T=100K (>Tc) en vert. c) et d) Diffe´rence entre T=5K et T=100K pour les coupes
en e´nergie a` Q=(-0.5,-0.5,14) et (-0.5,-0.5,18). On ajuste la diffe´rence par une gaus-
sienne. d) De´pendance en tempe´rature du point Q=(-0.5,-0.5,14) a` 42meV (en rouge)
et Q=(0.25,0.25,14) a` 40meV (en noir)
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maximum. On peut ne´anmoins voir que l’ajustement gaussien utilise´ en (0.5,0.5,L) et corrige´ du facteur de
forme du cuivre (reporte´ en ligne verte sur les Fig.3.5.b) et d)) de´crit l’e´volution en e´nergie aux vecteurs
d’ondes (1.5,1.5,L) avec L=-13.2 et L=-9.6. On en conclut que le signal de´croˆıt a` grand Q et que cette
de´croissance est compatible avec le facteur de forme du cuivre. Tout comme dans l’e´chantillon de Tc=87K,
on a e´tudie´ la de´pendance en tempe´rature des modes acoustique et optique. Dans les deux canaux, le signal
diminue a` mesure que la tempe´rature de´croˆıt jusqu’a` devenir constante autour de Tc=70K.
Re´sume´ des re´sultats expe´rimentaux L’ensemble des mesures au vecteur d’onde (π, π) a permis de
mettre en e´vidence l’existence de deux excitations magne´tiques compatibles avec une modulation en sin2 et
cos2, analogues des modes acoustique et optique (respectivement) de la phase AF. L’ensemble des mesures
permettent donc de conclure que :
– Les deux modes ne sont pre´sents que dans la phase supraconductrice et diminuent avec Q. Les modes
sont donc bien d’origine magne´tique.
– Les deux modes se rapprochent a` mesure que l’on surdope le syste`me
– Le mode acoustique devient moins large a` mesure que l’on surdope
– Le mode optique est toujours plus large que la re´solution
Nous reportons l’ensemble des donne´es expe´rimentales utiles pour la suite dans le Tab.3.2
Tc Er(ac) δ Er(ac) Ir(ac) Er(op) δEr(op) Ir(op)
87K 42.2 14.8 110 cts 55 12 33 cts
70K 34 7.1 220 cts 35 13.5 95cts
Tab. 3.2: Re´capitulatif de la position et de la largeur des modes acoustique et optique pour les deux
e´chantillons e´tudie´s.
3.2.3 Etude de la dispersion des excitations magne´tiques du mode acoustique
Nous pre´sentons ici une description de´taille´e de l’e´tude du spectre magne´tique du mode acoustique dans
l’e´tat supraconducteur du compose´ Bi-2212. Afin d’e´tudier la forme de la dispersion dans le plan (H,K),
l’e´chantillon a e´te´ monte´ dans trois plans de diffusion : (H,H,0)/(0,0,L), (H,0,0)/(0,1.5,L), (K/3,K,0)/(0,0,L).
En fonction du plan de diffusion conside´re´, on choisit la valeur de L qui maximise le facteur de forme
magne´tique, on travaille ainsi a` L=13.7 ou a` L=4.7. L’e´tude a e´te´ re´alise´e principalement sur l’e´chantillon de
Bi-2212 de Tc=87K. Deux types de coupes ont e´te´ re´alise´es : des coupes enQ a` e´nergie constante et des coupes
en e´nergie a` Q constant. Ge´ne´ralement, les coupes en e´nergie ont e´te´ re´alise´es sur le spectrome`tre 2T, les
coupes a` e´nergie constante sur le spectrome`tre IN8. Nous proposons ici de pre´senter uniquement les diffe´rences
entre basse et haute tempe´ratures pour chacun des plans de diffusion e´tudie´s. A titre indicatif, l’e´tude a dure´
en moyenne une semaine pour chaque plan de diffusion et pour chaque spectrome`tre. L’ensemble de cette
e´tude repre´sente donc entre quatre a` cinq semaines de temps faisceau, tous spectrome`tres confondus.
plan de diffusion (110)/(001) La premie`re e´tude a e´te´ re´alise´e dans le plan de diffusion (110)/(001). Nous
reportons l’ensemble des re´sultats concernant ce plan de diffusion sur la Fig.3.6. Loin du vecteur d’onde AF
enQ=(0.275,0.275,14.1), la coupe en e´nergie peut eˆtre ajuste´e par la forme propose´e dans la partie 3.2.1 (voir
Fig.3.6.a)) . Cet ajustement fixe l’e´volution du bruit de fond pour toutes les autres coupes en e´nergie. La
coupe en e´nergie a` Q=(0.5,0.5,14.1) pre´sente un maximum a` 42meV en accord avec les re´sultats de la partie
3.2.2. Entre ces deux positions le signal diminue a` mesure que l’on se rapproche de Q=(0.275,0.275,14.1).
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Fig. 3.5: Bi-2212 Tc=70K (surdope´) : a) et b) Coupes en e´nergie pour les deux vecteurs
Q=(0.5,0.5,13.2) et (0.5,0.5,9.6) pour deux tempe´ratures T=7K en rouge et T= 80K
(>Tc) en vert. c) et d) Diffe´rences entre T=5K et T=100K pour les coupes en e´nergie
a` Q=(0.5,0.5,L) (en rouge) et (1.5,1.5,L) (en vert) pour L=-13.2 (c) et L=-9.6 (d).
On ajuste la diffe´rence des coupes en L=-13.2 par une gaussienne (en rouge dans (c)
et (d)), en vert on repre´sente la meˆme gaussienne dont l’intensite´ tient compte de la
diminution du facteur de forme magne´tique en (1.5,1.5,L).
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Pour les deux vecteurs d’onde Q=(0.425,0.425,14.1) et Q=(0.35,0.35,14.1) la diffe´rence peut eˆtre ajuste´e par
deux pics. Pour tous les Q, le signal disparaˆıt a` basse e´nergie autour d’une e´nergie de 32meV de´finissant
ainsi le gap de spin. L’ensemble de ces re´sultats est confirme´ par la Fig.3.6.b), ou` l’on reporte la diffe´rence
entre haute et basse tempe´ratures de l’intensite´ le long de la direction (H,H,14) pour des e´nergies allant de
38 meV a` 46 meV. Pour chacune de ces coupes, on ajuste la diffe´rence par une ou deux gaussiennes plus un
bruit de fond en pente. La coupe a` 42meV montre un signal de forme gaussienne centre´ au vecteur d’onde AF
sur un bruit le´ge`rement line´aire. Au-dessus et au-dessous de Er, le signal magne´tique s’e´largit. A 40meV, on
peut ajuster le signal par deux pics en positions incommensurables. L’e´largissement du signal est e´galement
observable a` haute e´nergie, en particulier a` 46meV pour laquelle l’ajustement gaussien donne une largeur
deux fois plus grande que celle mesure´e a` 42meV. On reporte sur la Fig.3.6 a) l’intensite´ (points carre´s) et le
bruit de fond (points croix) de´termine´s le long des coupes en Q de Fig.3.6 b). Les deux expe´riences re´alise´es
sur deux spectrome`tres diffe´rents concordent.
plan de diffusion (130)/(001) La seconde e´tude a e´te´ re´alise´e dans le plan de diffusion (130)/(001). Nous
reportons la diffe´rence des coupes en e´nergie a` Q fixe´ sur la Fig.3.7.a) et la diffe´rence des coupes le long de
la direction Q=(K,H/3,4.7) sur la Fig.3.7. b). Tout comme dans le plan de diffusion (110)/(001), la coupe
en e´nergie la plus loin de QAF , a` savoir Q=(0.6,1.8,4.7), est bien de´crite par l’e´volution du bruit de fond
de´crit en 3.2.1. Cette coupe en e´nergie fixera donc l’e´volution du bruit de fond de toutes les autres coupes
en e´nergie.
A Q=(0.5,1.5,4.7), on peut, en plus du bruit de fond, ajuster un signal de forme gaussienne maximum
autour de 42meV et de largeur 10meV. La coupe en Q a` 42meV montre que le signal est centre´ au vecteur
d’onde AF. A 40meV, un signal comparable est mesure´. La coupe a` 38meV indique par contre une diminution
et un e´largissement du signal. Cette coupe peut eˆtre ajuste´e par deux pics en positions incommensurables
par rapport au vecteur d’onde AF. Au-dessous de cette e´nergie, toute mesure devient difficile. Il existe deux
raisons a` cela. Tout d’abord, le bruit de fond nucle´aire augmente a` mesure que l’e´nergie diminue. Ceci est
particulie`rement visible sur la Fig.3.4.a) ou` l’on passe d’un bruit de fond nucle´aire de l’ordre de 4000 cts pour
30meV a` 1500cts pour 42meV, ce qui signifie qu’a` temps de comptage e´gal, les barres d’erreur seront presque
deux fois plus grandes. Ensuite, le signal diminue en intensite´ a` mesure que l’on s’e´loigne de la re´sonance.
D’apre`s les mesures dans le plan (110)/(001), le signal doit en principe disparaˆıtre au-dessous de 32meV, ce
qui est bien le cas d’apre`s les coupes en e´nergie reporte´es sur la Fig.3.7.a).
L’e´largissement observe´ a` basse e´nergie se retrouve aussi a` haute e´nergie (E>Er). Jusqu’a` 50meV, l’in-
tensite´ du signal de haute e´nergie ne semble pas diminuer et reste comparable a` celle de la re´sonance. En
revanche, a` 54meV, un signal en double pic est observe´ avec une intensite´ qui a nettement diminue´. De
fac¸on remarquable a` 58meV, le signal semble devenir commensurable. Il faut noter que ces deux dernie`res
coupes ont e´te´ re´alise´es non pas en L= 4.7 mais en L=14.1 ( le facteur de forme y alors 20% plus faible).
Ainsi, l’e´largissement du signal observe´ de part et d’autre de la re´sonance est cohe´rent avec les coupes en
e´nergie a` cote´ du point AF. Pour ces vecteurs d’onde, le signal magne´tique est pre´sent sur une large gamme
d’e´nergie mais pre´sente un creux pour l’e´nergie de la re´sonance. Ainsi la combinaison des coupes en e´nergie
et des coupes a` e´nergie constante est cohe´rente avec l’existence d’un signal magne´tique dispersant autour du
vecteur d’onde AF.
plan de diffusion (100)/(015) Enfin notre dernie`re e´tude a e´te´ re´alise´e dans le plan de diffusion (100)/(015).
Cette expe´rience dans le compose´ Bi-2212 est la meˆme que celle re´alise´e par V.Hinkov et al. dans la famille
d’e´chantillons YBa2Cu3O6+x de´macle´s [110]. L’e´chantillon a ainsi e´te´ aligne´ de manie`re a` avoir acce`s aux
deux plans de diffusion (100/015) et (010/105) dans la meˆme expe´rience. Ainsi, il est possible de mesurer
la dynamique de spin le long de a* et de b* au cours de la meˆme expe´rience. Malheureusement, en raison
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Fig. 3.6: Bi-2212 Tc=87K (le´ge`rement surdope´) : a) Diffe´rences entre les coupes en e´nergie
a` T=10K et T=100K pour Q=(0.5,0.5,14.1), (0.425,0.425,14.1), (0.35,0.35,14.1) et
(0.275,0.275,14.1). La ligne noire correspond a` un ajustement gaussien sur un bruit
de fond de´termine´ par l’e´volution de la diffe´rence en Q=(0.275,0.275,14.1). Les points
carre´s et croix correspondent au signal mesure´ le long des coupes a` e´nergie constante
(b). b) Diffe´rences entre les coupes le long de la direction (H,H,14) a` T=10K et
T=100K pour des e´nergies E=38,40,42,44 et 46meV. La ligne noire correspond a` un
ajustement gaussien sur un bruit de fond pris line´aire ou constant. Les points rouges
correspondent au bruit de fond de´duit des coupes en e´nergie (a)
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Fig. 3.7: Bi-2212 Tc=87K (le´ge`rement surdope´) : a) Diffe´rences entre les coupes en e´nergie
a` T=10K et T=100K pour Q=(0.5,1.5,4.7), (0.52,1.56,4.7), (0.54,1.62,4.7) et
(0.6,1.8,4.7). La ligne noire correspond a` un ajustement gaussien sur un bruit de
fond de´termine´ par l’e´volution de la diffe´rence en Q=(0.6,1.8,4.7). Les points carre´s
et ronds pleins correspondent au signal et au bruit de fond de´termine´s graˆce aux
coupes a` e´nergie constante (a). b) Diffe´rences entre les coupes le long de la direc-
tion (K/3,K,0) a` T=10K et T=100K pour des e´nergies E=32,38,40,42,4446,50,54 et
58meV. La ligne noire correspond a` un ajustement gaussien sur un bruit de fond pris
line´aire ou constant. Les points rouges correspondent au bruit de fond de´duit des
coupes en e´nergie (b)
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de proble`mes techniques, notre e´tude de la dynamique de spin n’a pu eˆtre re´alise´e que dans la direction
(1.5,K,4.7). Nous reportons sur la Fig.3.8.a) en points noirs ouverts la diffe´rence entre T=2K et T=100K des
coupes en e´nergie a` 42, 40 et 38meV. Les points rouges correspondent a` la valeur du bruit de fond de´duit
de la coupe en e´nergie. Dans le cas particulier de cette experience, on remarquera que ce bruit de fond est
ne´gatif. A 42meV, la diffe´rence pre´sente un maximum le´ge`rement excentre´ du vecteur d’onde AF. A 40meV,
la diffe´rence est plus large et moins intense qu’a` 42meV. A 38meV, la statistique ne permet pas vraiment

















































Fig. 3.8: Bi-2212 Tc=87K (le´ge`rement surdope´) : a) Diffe´rences des coupes le long de la direc-
tion (1.5,K,4.7) entre T=10K et T=100K pour trois e´nergies : 38, 40 et 42meV b)
Diffe´rences en tempe´rature d’une coupe a` 46meV le long de la direction (K/3,K,4.7)
pour un e´chantillon de Tc=87K.
Nature du signal dans la phase normale : Dans la mesure ou` nous proce´dons par diffe´rence entre T<< Tc
et T> Tc, notre e´tude ne s’est concentre´e que sur le changement du spectre des fluctuations de spin a` travers
Tc. A ce stade, nous n’avons donc pas aborde´ le proble`me de la nature du spectre d’excitations magne´tiques
de la phase normale. Nous proposons d’aborder ce proble`me dans cette partie.
Tout d’abord, il est important de noter que, d’apre`s l’e´tude de la phase normale dans la famille Y123 [181],
le signal dans la phase normale pour un e´chantillon le´ge`rement surdope´ de Tc=87K est tre`s e´tale´ en e´nergie,
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ce qui rend sa de´tection par DIN difficile. Aussi, la mise en e´vidence d’un signal dans la phase normale est
plus difficile que dans la phase supraconductrice. En effet, il faut dans le cas de la phase normale faire une
diffe´rence entre 100K (ou 10K) et 300K. Dans cette gamme de tempe´rature, le spectre phononique change
e´norme´ment, le bruit de fond change donc aussi. Dans la mesure ou` l’on cherche un signal qui repre´sente
moins de 1/15 du bruit de fond, on comprend de`s lors que l’extraction du signal soit difficile.
Afin de minimiser ce proble`me, nous avons essaye´ d’e´valuer l’existence d’un signal dans la phase normale
du compose´ Bi-2212 de Tc=87K le´ge`rement surdope´ pour une e´nergie ou` les phonons sont les moins pre´sents.
Pour une e´nergie de 46meV, la coupe le long de la direction (130) nous a semble´ la moins contamine´e par
les phonons. Pour cette e´nergie, nous avons re´alise´ des coupes le long de la direction (130) pour diffe´rentes
tempe´ratures : T=1.5, 100, 200 et 300K. Nous reportons sur la Fig.3.8.b) la diffe´rence entre 15K et 300K
ainsi que la diffe´rence entre 100K et 300K. Les diffe´rences ont e´te´ ajuste´es par un bruit de fond en pente et
deux pics en positions incommensurables. Le rapport d’intensite´ entre la diffe´rence a` 15-300K et 100-300K
vaut 3.7. Ceci signifie que pour une e´nergie de 46meV, il y a quatre fois moins de signal au-dessus de Tc
qu’au-dessous. Comme le signal magne´tique est difficile a` identifier dans la phase normale, notre e´tude a
e´te´ re´alise´e a` 46meV uniquement. En fait, la seule fac¸on de s’affranchir comple`tement de l’e´volution en
tempe´rature du bruit de fond serait d’utiliser les neutrons polarise´s. Cependant, en raison de la taille de
l’e´chantillon et du rapport signal sur bruit, ceci n’est pas envisageable sur cet e´chantillon.
3.2.4 Etude des excitations magne´tiques par diffusion de neutrons polarise´s
L’e´tude en neutrons polarise´s de la dynamique de spin dans les compose´s Bi-2212 est devenue re´cemment
envisageable graˆce a` l’effort de crystalloge´ne`se re´alise´ par G.Gu au BNL sous l’impulsion de J.Tranquada.
Durant ma dernie`re anne´e de the`se, j’ai pu participer a` ce projet.
L’e´chantillon utilise´ a e´te´ pre´sente´ dans le chapitre 2, on pourra en particulier se re´fe´rer a` la Fig.2.7.c)
pour une illustration du montage. L’e´tude de cet e´chantillon a d’abord e´te´ initie´e sur le spectrome`tre a`
temps de vol MAPS a` ISIS. Les expe´riences auxquelles j’ai participe´ avaient pour but de comple´ter cette
se´rie initiale de mesures. En particulier, l’un des objectifs e´tait de de´terminer la nature magne´tique (ou non)
du signal mesure´ au-dessous de l’e´nergie de la re´sonance sur MAPS. En effet, bien que les mesures aient e´te´
re´alise´es a` petit Q, une contribution phononique n’e´tait pas a` exclure. Etant donne´e la masse de l’e´chantillon
disponible, une e´tude en neutrons polarise´s e´tait aussi envisageable. Nous avons donc principalement e´tudie´
la nature du signal observe´ au-dessous de la re´sonance pendant deux semaines sur le spectrome`tre IN22 en
configuration CRYOPAD. Les mesures ont e´te´ re´alise´es a` kf=3.84A˚
−1. L’e´chantillon a e´te´ monte´ dans le
plan (100)/(038) afin de pouvoir mesurer le long de la direction a*.
Nous reportons sur la Fig.3.9 l’intensite´ dans le canal spin flip (SF) le long de la direction (H,1.5,4) pour
T=2K (Fig.3.9.a)) et T=100K (Fig.3.9.b)) pour la polarisation (H//Q) pour des e´nergies allant de E=18meV
a` 48meV. Quelle que soit l’e´nergie lorsque la coupe pre´sente un pic, celui-ci est centre´ au vecteur d’onde
AF. Afin de confirmer la nature magne´tique ou non des pics, nous avons re´alise´ une analyse comple`te de
polarisation au vecteur d’onde AF pour toutes les e´nergies e´tudie´es. Nous reportons en points noirs ouverts
l’intensite´ magne´tique et le bruit de fond de´duits de l’analyse comple`te de polarisation. A basse tempe´rature
et pour E=34 et 40meV, l’analyse comple`te de polarisation a e´te´ e´tendue a` d’autres vecteurs d’onde.
L’analyse comple`te de polarisation permet de mettre en e´vidence l’existence de deux types de contributions
dans les coupes en Q. La premie`re contribution est non magne´tique. Celle-ci est particulie`rement visible a`
26meV quelle que soit la tempe´rature. Le point de bruit de fond et le point d’intensite´ magne´tique se
superposent, ce qui sugge`re que le pic observe´ dans le canal SF est d’origine non magne´tique. La Fig.3.9.b)
sugge`re qu’il existe une contamination pour chaque e´nergie. Ainsi a` 48meV, on observe en plus d’une structure
centre´e autour du vecteur d’onde AF un pic centre´ en H=1. A mesure que l’e´nergie diminue, ce pic se de´place
vers les petites valeurs de H pour atteindre QAF a` 26meV. Cette contamination est probablement due a` la
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Fig. 3.9: Bi-2212 Tc=91K (dopage optimale) : a) En rouge : intensite´ spin-flip pour H//Q et
T=2K le long de la direction (H,1.5,4.5) pour des e´nergies allant de E=18meV (en bas)
a` E=40meV (en haut). En noir, on reporte le re´sultat de l’analyse de polarisation :
les point ouverts correspondent a` l’intensite´ magne´tique de´duite et les points ferme´s
correspondent aux points de bruit fond. b) En vert : meˆme chose qu’en a) pour
T=100K et pour E=18meV (en bas) et E=48meV (en haut)
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raie (111) de l’aluminium.
L’analyse de polarisation permet e´galement de mettre en e´vidence une deuxie`me contribution, cette fois-ci
d’origine magne´tique. A 40meV, cette contribution est centre´e au vecteur d’onde AF. Son intensite´ diminue
pour T=100K mais ne semble pas disparaˆıtre comple`tement au-dessus de Tc. Au-dessous de 40meV, l’analyse
de polarisation indique la pre´sence d’un signal plus faible qui semble peu de´pendant de la tempe´rature.
L’amplitude du signal diminue a` mesure que l’e´nergie diminue. Par faute de temps, seule la coupe en Q
a` E=48meV pour T=100K a e´te´ re´alise´e. L’e´tude a` haute tempe´rature sugge`re la pre´sence d’un signal






















Fig. 3.10: Bi-2212 Tc=91K (dopage optimale) : Intensite´ magne´tique de´duite de l’analyse
comple`te de polarisation au vecteur d’onde Q=(0.5,1.5,4.5) en fonction de l’e´nergie
pour T=2K (points rouges), T=100K (points verts) et T=150K (points bleus). A
T=2K et T=100K, les intensite´s sont ajuste´es par des gaussiennes.
De fac¸on comple´mentaire a` la Fig.3.9, nous reportons sur la Fig.3.10 l’intensite´ magne´tique de´duite de
l’analyse de polarisation a`QAF en fonction de l’e´nergie pour T=2K et T=100K. Cette figure permet de mieux
appre´cier l’e´volution en tempe´rature du spectre magne´tique. A basse tempe´rature, le spectre se caracte´rise
par un pic gaussien centre´ a` une e´nergie de 40meV de largeur 16meV. Au-dessus de Tc, cette e´tude sugge`re
la pre´sence d’un signal magne´tique centre´ a` l’e´nergie de la re´sonance et de largeur 30meV (e´tant donne´e
cette largeur, une e´tude syste´matique en e´nergie devra confirmer cette mesure). Il est inte´ressant de noter
qu’a` T=150K, le signal semble avoir diminue´ a` 40meV.
Plusieurs conclusions peuvent eˆtre tire´es de cette se´rie de mesure. Tout d’abord, ces mesures confirment la
nature magne´tique et la largeur du pic de re´sonance dans le compose´ Bi-2212 discute´s dans la partie 3.2.2.
Ensuite, cette se´rie de mesure re´-ouvre le proble´matique de la nature du signal magne´tique dans la phase
normale des SHTCs au dopage optimal. En effet, cette mesure indique la pre´sence d’un signal magne´tique
dont le poids spectral est au moins de l’ordre de grandeur de celui de la re´sonance pour un e´chantillon de
dopage optimal. Alors que notre mesure dans un e´chantillon le´ge`rement surdope´ de Tc=87K montre un faible
signal dans la phase normale. Le poids des fluctuations magne´tique semble donc diminuer fortement en allant
vers le re´gime surdope´ en accord avec notre discussion dans le cas de la famille de compose´ YBa2Cu3O6+x
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1.2.4. Aussi, d’un point de vue technique, cette mesure de´montre qu’il est possible d’e´tudier dans un temps
raisonnable le spectre magne´tique de la phase normale des SHTCs par diffusion ine´lastique de neutrons
polarise´s.
3.3 Discussion du spectre d’excitation magne´tique dans l’e´tat
supraconducteur du compose´ Bi-2212 de Tc=87K
L’ensemble de nos mesures indique la pre´sence d’un signal magne´tique de part et d’autre de l’e´nergie de la
re´sonance. Au-dessous de l’e´nergie de la re´sonance, nos mesures indiquent un e´largissement du signal et une
diminution d’intensite´ a` mesure que l’on s’e´loigne de l’e´nergie de la re´sonance. On perd le signal typiquement
autour de 6meV au-dessous de Er. Contrairement au cas du compose´ YBa2Cu3O6+x, nous n’avons pas mis
en e´vidence de signal incommensurable net a` basse e´nergie [108]. Ne´anmoins, l’e´largissement observe´ est
compatible avec l’existence d’une dispersion. L’absence de structure incommensurable pourrait eˆtre lie´e a` la
largeur des pics en positions incommensurables qui cacherait la structure incommensurable.
Au-dessus de l’e´nergie de la re´sonance, nous avons identifie´ l’existence d’un signal net jusqu’a` une e´nergie
de 54meV (dans la cas du compose´ de Er=42meV). A cette e´nergie, le meilleur ajustement est re´alise´ pour
une structure incommensurable. Quels que soient le plan de diffusion et l’e´chantillon conside´re´s, le signal
au-dessus de Er est toujours plus large que la coupe a` l’e´nergie de la re´sonance. Ainsi, le signal devient
incommensurable a` assez haute e´nergie, typiquement 6meV au-dessus de l’e´nergie de la re´sonance.
L’ensemble de nos mesure montre l’existence d’une dispersion des excitations magne´tiques dans la phase
supraconductrice du compose´ Bi-2212 de part et d’autre de Er. Cette dispersion peut en premie`re approxi-
mation eˆtre de´crite de la meˆme fac¸on que celle observe´e dans le cas du compose´ YBa2Cu3O6+x, a` savoir en
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Fig. 3.11: Bi-2212 Tc=87K (le´ge`rement surdope´) : Dispersion des excitations magne´tiques : a)
le long de la direction (110), b) le long de la direction (130). Le trait noir correspond
a` un guide a` l’oeil d’e´quation : E =
√
E2r + α±(q − qAF )2.
Afin de pre´ciser le spectre des excitations magne´tiques dans la phase supraconductrice, nous reportons sur
la Fig.3.11 la position en e´nergie et en q des pics me´sure´s dans les deux plans de diffusions les plus e´tudie´s. Sur
chacune des deux figures, nous reportons en trait noir un guide a` l’oeil d’e´quation E =
√
E2r + α±(q − qAF )2.
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Pour chacun des plans de diffusion, nous reportons les valeurs de α+ et α− ( ces parame`tres controˆlent la
dispersion vers les hautes et basses e´nergies respectivement) dans le Tab.3.3. A titre de comparaison, nous
avons e´galement reporte´ ces meˆmes valeurs pour l’e´chantillon YBa2Cu3O6.85 (Tc=89K)[116] .
Echantillon Plan de diffusion α+ (meV.A˚) α−(meV.A˚)
Bi-2212 (Tc=87K) (110/001) 200 -70
Bi-2212 (Tc=87K) (130/001) 200 -130
YBa2Cu3O6.85 (Tc=89K)[116] (110/001) 145 -125
Tab. 3.3: Bi-2212 Tc=87K (le´ge`rement surdope´) : Dispersion des excitations magne´tiques dans
la phase supraconductrice pour diffe´rents e´chantillons et diffe´rents plans de diffusion.
La dispertion est ajuste´e par l’e´quation : E =
√
E2r + α±(q − qAF )2
Anisotropie du signal La comparaison des diffe´rentes dispersions permet de mettre en e´vidence trois faits.
Tout d’abord, dans le cas du compose´ Bi-2212, les dispersions vers les basses e´nergies dans les plans de
diffusion (130)/(001) et (110)/(001) ne sont pas identiques, la dispersion vers les basses e´nergies est donc
anisotrope. L’existence d’une anisotropie dans la dispersion de basse e´nergie est e´galement mise en e´vidence
lorsque l’on reporte les coupes re´alise´es a` 40meV dans les trois plans de diffusion e´tudie´s en fonction de
la distance au vecteur d’onde AF en unite´s absolues (A˚−1), voir Fig.3.12. En accord avec le Tab.3.3 et la
Fig.3.11, le signal est nettement plus large le long de la direction (110) que dans les autres directions (010)
et (130) ou` les largeurs sont e´quivalentes. Comme on l’a vu dans le partie 2.4.1, Bi-2212 est un syste`me
composite forme´ de plans CuO2 et BiO2 dont les parame`tres de re´seau ne sont pas dans un rapport entier. A
cause de cette proprie´te´, les plans BiO2 sont module´s le long de l’axe c
∗ et le long de la diagonale (110) qui
en notation orthorhombique devient b∗ortho. On ne peut donc pas exclure le fait que les plans BiO2 induisent
une distorsion sur les proprie´te´s e´lectroniques et magne´tiques le long de la direction (110). Il est inte´ressant
de rappeler que dans le syste`me YBa2Cu3O6+x, la re´ponse magne´tique pre´sente e´galement une anisotropie,
cette fois-ci le long de la direction des chaˆınes, c’est-a`-dire le long de (010) [110]. Les chaˆınes jouent le roˆle
de re´servoir de charges dans ce compose´, comme les plans BiO dans Bi-2212.
La dispersion vers les hautes e´nergies est isotrope car α+(130)≈ α+(110).
Enfin, la comparaison avec le compose´ YBa2Cu3O6.85 dans le plan de diffusion (110) indique que la
dispersion vers les basses e´nergies est identique a` celle du compose´ Bi-2212 mais dans la direction (130). Du
point de vue du spectre magne´tique, ces deux directions sont e´quivalentes. Ceci n’est pas surprenant car ces
deux directions sont a` 45◦ de la direction de perturbation lie´e au re´servoir de charge (chaˆınes Cu-O dans le
cas de YBa2Cu3O6+x et plans BiO2 dans le cas Bi-2212). Cette comparaison sugge`re donc que l’anisotropie
observe´e dans les spectres d’excitation magne´tique est lie´e aux spe´cificite´s de chacun des compose´s et non a`
une spe´cificite´ de la supraconductivite´.
Quelle que soit l’origine de cette anisotropie, cette remarque permet de proposer une solution a` un ancien
de´bat. Les travaux initiaux de Fong et al. dans un e´chantillon de dopage optimal Bi-2212 [99] ont montre´
que le poids spectral inte´gre´ du pic de re´sonance magne´tique e´tait similaire dans les e´chantillons de Bi-2212
et Y123 a` dopages optimaux (∼ 2µ2B/f.u). Cependant, ces travaux ont aussi montre´ que la susceptibilite´
locale de spin est quatre fois plus large dans Bi-2212 que dans Y123. Cette diffe´rence vient du calcul de la
susceptibilite´ de spin locale qui part du principe que la distribution de la re´ponse magne´tique est isotrope.
Notre mesure montre que la distribution de la re´ponse magne´tique n’est pas isotrope. Ceci souligne une
surestimation de la susceptibilite´ locale de spin de´duite des mesures neutron.
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Fig. 3.12: Bi-2212 Tc=87K (le´ge`rement surdope´ : Diffe´rences des coupes re´alise´es a` e´nergie
constate a` 10K et 100K. Toutes les coupes ont e´te´ re´alise´es a` 40K autour du vecteur
d’onde AF le long de trois directions (100)(θ=0),(130) (θ=18) et (110) (θ=45). θ cor-
respond a` l’angle entre la direction de la coupe et la direction (100) (voir Fig.3.13.e)).
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Position du signal magne´tique par rapport au continuum e´lectron-trou Afin de mettre en e´vidence la
relation qu’il pourrait exister entre les excitations de spin mesure´es, la phase supraconductrice et le continuum
e´lectron-trou, nous avons calcule´ la bordure de continuum e´lectron-trou pour l’excitation acoustique dans les
deux directions principales (130) et (110), voir Fig.3.13 b) et c). Dans le cas ou` t⊥ serait non nul, la bordure
du continuum du mode acoustique est donne´e par :




Nous reportons sur la Fig.3.13.d) et e) une carte en couleur de l’augmentation de l’intensite´ magne´tique a`
travers Tc de´duite des ajustement des Fig.3.6.b) et Fig.3.7.b) , on y superpose aussi la bordure du continuum.
Suivant [103], on de´finit deux re´gions au-dessous du continuum. La zone I de´signe l’espace des phases localise´
sous le continuum en forme de doˆme autour du vecteur d’onde AF. La zone II correspond au reste de l’espace
des phases se trouvant sous le continuum e´lectron-trou.
De fac¸on remarquable, le signal magne´tique semble e´pouser la forme du continuum le long des deux
directions. De`s que le signal se rapproche du continuum, le signal disparaˆıt. Le long de la direction (130),
la re´ponse magne´tique dans l’e´tat supraconducteur apparaˆıt confine´e dans la zone I. Il faut remarquer aussi
que dans la gamme d’e´nergie ou` le signal a e´te´ mesure´ (35 a` 55meV), la zone II se trouve loin en Q et est
tre`s restreinte en taille. Le long de la direction (110), la situation est plus complique´e. D’une part, la zone
II devient non ne´gligeable dans la gamme d’e´nergie 35-48meV, et d’autre part la zone I est re´duite, a` tel
point que la largeur en Q de la zone I devient comparable a` celle de la re´solution, ce qui rend difficile a
priori la mise en e´vidence d’un signal incommensurable dans cette zone. En plus d’un signal dans la zone I,
on observe aussi un signal dans la zone II. A cause de la convolution avec la re´solution expe´rimentale et la
faiblesse du signal a` 38meV, il est difficile de de´terminer pre´cise´ment le nombre exact et la position pre´cise
des pics magne´tiques.
Une autre repre´sentation possible est une carte du continuum a` 40meV autour du vecteur d’onde AF avec
superposition des points expe´rimentaux. Sur la Fig.3.13.f), nous reportons la de´pendance en Q du continuum.
La zone I centre´e autour du vecteur d’onde AF a une forme en diamant, alors que la zone II se de´coupe
en huit re´gions (quatre le long des diagonales, deux le long de a∗ et deux le long de b∗). Les points rouges
repre´sentent l’extension spatiale du signal magne´tique dans chacune des directions e´tudie´es. Les donne´es
sont syme´trise´es pour tenir compte de la syme´trie quatre des plans CuO2
1.
Cette comparaison est particulie`rement inte´ressante car elle permet de mettre en avant le fait que le signal
magne´tique est concentre´ dans la zone I tout comme cela e´tait le cas dans les compose´s Y123. Un signal
magne´tique supple´mentaire est aussi observe´ dans la zone II. De fac¸on remarquable, un tel signal a aussi
e´te´ observe´ dans la famille Y123 [103] et a e´te´ interpre´te´ the´oriquement dans le cadre du mode`le d’excitons
de spin [127]. Dans le cas de Y123, il a e´te´ montre´ que le continuum donne lieu a` des lignes verticales dites
silent bands ou` le mode re´sonant rencontre le continuum. Le mode re´sonant est alors suramorti. De meˆme,
on peut retrouver cette empreinte du continuum dans la coupe a` 38meV le long de la direction (110), ou` l’on
observe un minimum aux vecteurs d’onde q≃(-0.4,-0.4) et q≃(-0.6,-0.6). Ce minimum pourrait eˆtre relie´ a`
la pre´sence des silent bands.
3.4 Interpre´tation des excitations magne´tiques dans le cadre d’une
approche itine´rante
La discussion pre´ce´dente a montre´ que le signal magne´tique dispersif autour du vecteur d’onde AF se
trouve au-dessous du continuum de Stoner. Cependant, nous n’avons pas discute´ l’origine de ces excitations
1on ignore alors une eventuelle anisotropie le long de b∗ duˆe au plan BiO
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Fig. 3.13: a) Surface de Fermi de´duite des mesures d’ARPES [171] pour e´chantillon le´ge`rement
surdope´ de Tc=87K (la ligne rouge correspond a` la bande liante et la noire a` la
bande anti-liante). b) et c) Bordure du continuum dans l’e´tat supraconducteur de´duit
des mesures d’ARPES le long de la direction (130) et (110). On superpose en plus
l’ellipso¨ıde de re´solution a` 40meV. d)-e) Carte en couleur repre´sentant la distribution
du signal magne´tique de´duit de Fig.3.6.b) et Fig.3.7.b). En ligne noire, on superpose la
bordure du continuum. f) En noir, on repre´sente l’expansion du continuum a` 40meV.
Les points rouges indiquent l’extension du signal magne´tique de´duit de la Fig.3.12.
Les points blancs repre´sentent les points de l’espace re´ciproque dont l’intensite´ a e´te´
e´tudie´e en fonction de la tempe´rature.
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magne´tiques. Comme nous l’avons vu dans la partie 3.1.1, les mesures d’ARPES et de STM sugge`rent la
pre´sence de quasiparticules dans la phase supraconductrice du compose´ Bi-2212. Il est naturel de s’interroger
sur le spectre magne´tique associe´ a` ce spectre de quasiparticules. On propose donc ici une description des
modes re´sonants et de leur dispersion dans le cadre d’une approche itine´rante du magne´tisme [87, 128,
127]. Contrairement a` la partie pre´ce´dente, nous essaierons de de´crire l’origine physique des ces excitations
magne´tiques et leurs caracte´ristiques pre´sente´es dans les parties ??.
3.4.1 Excitations au vecteur d’onde q=(pi, pi)
Dans une approche itine´rante, les modes acoustique et optique sont associe´s a` un mode collectif triplet
de spin se propageant avec un vecteur d’onde q=(π, π). Nous rappelons brie`vement les e´le´ments ne´cessaires
a` la formation de tels modes (une description plus comple`te se trouve dans le chapitre d’introduction de la
partie 1.2.4) :
– l’existence de quasiparticules caracte´rise´es par une dispersion ǫk
– un gap non trivial de type d-wave : ∆k =
∆0
2 (cos(kx)− cos(ky))
– une interaction g(q)(U ou J(q)) entre les quasiparticules de manie`re a` satisfaire la condition de poˆle.
Dans le cas d’un syste`me bicouche, la susceptibilite´ RPA est donne´e par :
χe,o(q, ω) =
χ0e,o(q, ω)
1 + (g(q))χ0e,o(q, ω)
(3.1)
ou` χ0e,o repre´sente la susceptibilite´ sans interaction du mode acoustique et du mode optique. Pour le mode




bb repre´sente les excitations a` deux particules entre les bandes liante (b) et antiliante




ba repre´sente les excitations a` deux particules entre les bandes (a) et
(b). Les conditions de poˆles sont donne´es par : 1− (g(q))Reχ0e,o(q, ω)=0. On reporte sur les Fig.3.14.a) et b)
le calcul de la susceptibilite´ apre`s RPA pour les deux valeurs de gap du Tab.3.1) pour q = (π, π). Pour chacun
des gaps, on ajuste la valeur de l’interaction g(q) aux positions des modes acoustique et optique telles qu’elles
ont e´te´ mesure´es expe´rimentalement. Pour l’e´chantillon surdope´ Tc=87K, on trouve pour le mode acoustique
(Er(ac)=42meV) gac(q)=1076meV et pour le mode optique (Er(op)=55meV), gop(q)=1120meV. Dans le cas
de l’e´chantillon surdope´ Tc=70K, le calcul nume´rique est un peu plus complique´ car la position de la re´sonance
est tre`s proche de la position de la divergence, le calcul devient donc tre`s sensible a` l’amortissement et a` la
discre´tisation en e´nergie choisis. On choisit un amortissement petit de 0.2meV. Pour l’e´chantillon surdope´
Tc=70K, on trouve pour le mode acoustique (Er(ac)=34meV) gac(q)=1042meV et pour le mode optique
(Er(op)=35meV), gop(q)=1133meV. Deux enseignements peuvent eˆtre tire´s de cette mode´lisation : (i) Pour
les deux e´chantillons, il est ne´cessaire d’utiliser une interaction diffe´rente dans les deux canaux pour rendre
compte de la position en e´nergie des modes acoustique et optique. La diffe´rence entre χ0o etχ
0
e ne peut pas a`
elle seule rendre compte de la position des modes acoustique et optique. D’apre`s notre mode´lisation, on trouve
que : gac/op = g0 ± g⊥ avec gac=1059±17 et gop=1127±7, on en de´duit que g0=1093meV et g⊥=34meV,
c’est-a`-dire : g⊥g0 ≈ 0.03. Ce rapport est en accord avec le rapport entre l’interaction d’e´change dans le
plan, note´ J//, et entre l’interaction d’e´change entre les plans CuO2 de la phase AF isolante du compose´
YBa2Cu3O6+δ, note´ J⊥. D’apre`s [40, 41], on a un rapport
J//
4J⊥
≈ 0.025. (ii) Graˆce a` notre mode´lisation, on
peut en principe pre´voir non seulement la position en e´nergie des modes re´sonants mais aussi leur intensite´.
D’apre`s notre mode´lisation, le poids spectral est donne´ par l’intensite´ du pic multiplie´e par la largeur de la
lorentzienne. Dans le cas du mode acoustique de l’e´chantillon Tc=87K, on trouve : Wr=6µ
2
B . Cette valeur
est en fait trois fois plus grande que la valeur de´duite de la mise en absolu des donne´es dans la famille de
compose´ YBa2Cu3O6+x [107](notre mode´lisation donnerait les meˆmes chiffres pour cette famille et pour la
famille Bi-2212).
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Fig. 3.14: Calcul de la susceptibilite´ apre`s RPA avec la surface de Fermi et la gap indique´s
dans le Tab. 3.1 pour un amortissement δ=0.2meV : a) En rouge et vert, ajustement
de l’interaction pour avoir des maxima aux positions des modes acoustique et op-
tique mesure´s dans l’e´chantillon surdope´ Tc=87K, b) Meˆme chose pour l’e´chantillon
surdope´ Tc=70K
Ainsi, tout comme dans le cas du compose´ YBa2Cu3O6+δ[107], l’approche itine´rante permet de rendre
compte de l’e´volution en dopage des positions des modes acoustique et optique dans le compose´ Bi-2212.
Cependant elle ne rend pas compte de l’intensite´ des poids spectraux mesure´s. Il manque ainsi dans notre
mode´lisation un parame`tre pour de´crire l’intensite´ des modes re´sonants. Apre`s avoir discute´ la position des ex-
citations magne´tiques au vecteur d’onde q=(π, π), inte´ressons nous a` la largeur des excitations magne´tiques.
Largeur du mode acoustique Dans notre mode´lisation, la largeur en e´nergie est impose´e par l’amortis-
sement pris lors du calcul, c’est-a`-dire 2meV pour l’e´chantillon de Tc=87K et 0.2meV pour l’e´chantillon
de Tc=70K. Expe´rimentalement, la largeur du mode acoustique pour l’e´chantillon surdope´ Tc=87K est de
l’ordre de 15meV (voir Tab.3.2). Il faut donc introduire dans notre mode´lisation de nouveaux parame`tres
pour rendre compte de cette largeur. Tout d’abord, il faut tenir compte de la re´solution expe´rimentale. La
largeur du signal e´tant plus grande que la re´solution expe´rimentale (entre 5 et 6meV), elle ne peut pas a` elle
seule expliquer la largeur du signal. L’e´tude du compose´ YBa2Cu3O6+δ nous montre que la re´sonance ne se
re´duit pas a` un pic delta mais a` une dispersion autour du vecteur d’onde AF. Ainsi, cette largeur pourrait
eˆtre due a` l’inte´gration de la dispersion par l’ellipso¨ıde de re´solution. Cependant, deux arguments vont a`
l’encontre de cette premie`re ide´e. Tout d’abord, la comparaison de cet e´chantillon avec l’e´chantillon Bi-2212
surdope´ Tc=70K montre que l’e´largissement du mode acoustique est bien moins marque´. Or, d’apre`s l’e´tude
YBa2Cu3O6+δ, on sait que la dispersion du mode acoustique change peu avec le dopage. Ensuite, une telle
largeur n’a jamais e´te´ observe´e dans la famille de compose´ YBa2Cu3O6+δ pur (c’est a` dire sans impurete´)
malgre´ l’existence d’une dispersion. Cette largeur doit donc eˆtre explique´e par une proprie´te´ particulie`re du
syste`me Bi-2212.
Comme nous l’avons vu dans la partie 3.1.1, les mesures de STM indiquent que le gap est distribue´
spatialement de fac¸on he´te´roge`ne. Ces he´te´roge´ne´ite´s sont d’autant plus fortes que l’e´chantillon est surdope´.
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Author Tc ∆0 σ
McElroy et al. [173] 89K(OD) 33 14
” 79K(UD) 43 18
” 75K(UD) 48 20
Kapitulnik et al. Cong (2004) 86K ( ?) 45.4 15
J.Lee et al., [182] ? 23.2 7.6
” ? 32.4 15
” ? 42.4 22.4
” ? 50.9 19.26
Tab. 3.4: Valeur du gap moyen et e´cart type de la distribution du gap supraconducteur
de´termine´s par STM pour des e´chantillons Bi-2212 d’apre`s [173, 182]
Pour un dopage donne´, il est possible de mesurer la distribution spatiale de ces gaps et d’en de´duire un
gap moyen et l’e´cart type associe´ a` cette distribution (voir Tab.3.4) [183, 173, 182]. Dans la mesure ou`
dans l’approche RPA, la position de la re´sonance est lie´e a` l’amplitude du gap, l’effet d’une distibution de
gap est alors e´vidente. Dans chaque zone ou` le gap, note´ ∆, est constant, l’approche RPA pre´dit un pic de
re´sonance a` une certaine position Er(∆). D’une zone a` une autre, la position de la re´sonance changera suivant
l’amplitude du gap. Ainsi, la distribution spatiale de gap entraˆıne ne´cessairement une distribution spatiale
de re´sonance dans l’approche RPA. La DIN est une sonde de volume, on sonde donc de fac¸on e´quivalente
toutes les zones de l’e´chantillon et donc toutes les re´sonances pre´sentes dans le syste`me. On comprend ainsi
qualitativement l’origine de la largeur du mode acoustique.
De fac¸on plus pre´cise, on peut calculer pour chaque gap la position et l’intensite´ de la re´sonance. Pour
chaque gap, l’interaction est prise identique. Elle est fixe´e de manie`re a` ce que l’on trouve l’e´nergie de la
re´sonance a` 42meV pour le gap moyen de la distribution de gap, note´ ∆m. La de´pendance de l’intensite´ et de
la position de la re´sonance en fonction du gap peut eˆtre approxime´ par : Ir(∆) = aI∆+bI et Er(∆) = ae∆+be
avec aI=0.01, bI=0.21 et ae=0.87 et be=11.23.
En pre´sence d’une distribution de gap, l’intensite´ de la re´sonance totale est donc la convolution d’un pic
re´sonnant de forme gaussienne centre´ a` une e´nergie Er(∆) avec une largeur σr impose´e par la re´solution du




d∆Ir(∆) exp(−4ln(2)(E − Er(∆))2/σ2r) exp(−4ln(2)(∆−∆m))2/σ2)
La nature gaussienne de la distribution permet un calcul alge´brique :





2(E − be) + σ2r/ae∆) + bI), Em=be+ae∆ et σ2m=σ2 + σ2r/ae. Ainsi, en pre´sence
d’une distribution spatiale de gap, on attend deux effets sur le pic de re´sonance dans une approche RPA :
– un e´largissement du mode fixe´ par la distribution spatiale de gap
– une le´ge`re de´formation du spectre en e´nergie au vecteur d’onde (π,π). L’e´volution de l’intensite´ de la
re´sonance en fonction de l’e´nergie n’est plus purement gaussienne, mais gaussienne multiplie´e par une
fonction line´aire en e´nergie.
Partant de l’Eq. 3.4.1, on peut ajuster l’intensite´ du mode acoustique en fonction de l’e´nergie mesure´e par
DIN. On reporte sur la Fig.3.15 l’ajustement re´alise´ pour les deux e´chantillons surdope´s Tc=87K et Tc=70K.
Dans les deux cas, l’ajustement est tre`s satisfaisant. Bien que notre e´tude expe´rimentale se soit limite´e a`
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deux e´chantillons, on peut appliquer le meˆme principe aux e´tudes pre´ce´dentes du compose´ Bi-2212 [99, 177].
Pour tous les e´chantillons de Bi-2212 e´tudie´s a` ce jour, on reporte dans le Tab.3.5 l’e´nergie de la re´sonance,
la largeur du pic re´sonant et la largeur du pic re´sonant de´convolue´e de la re´solution expe´rimentale.
Refs. Tc(K) Er(meV) σr(meV) σ(meV)
Fong et al[99] 91 43 13 ± 2 12 ± 2
Fauque´ et al. 87 42 13 ± 2 11 ± 2
He et al[177] 83 38 12 ± 2 10 ± 2
Capogna et al[157] 70 34 8 ± 1 5 ± 1
Tab. 3.5: Energie caracte´ristique et largeur a` mi-hauteur des excitations magne´tiques me-
sure´es jusqu’a` pre´sent σ repre´sente la largeur intrinse`que du pic de re´sonance apre`s
de´convolution de la re´solution en e´nergie σω ≃ 6 meV.
La largeur de´convolue´e du pic de re´sonance magne´tique peut alors eˆtre compare´e a` la distribution spatiale
de gap telle qu’elle est mesure´e par STM. Sur la Fig.3.15.c), nous reportons l’e´volution de la largeur de la
distribution de gap en fonction du dopage d’apre`s les mesures de STM (voir Tab.3.4) et la distribution de
gap de´duite de la largeur du pic de re´sonance de´convolue´e de la re´solution expe´rimentale (reporte´e sur le
Tab.3.5). De fac¸on remarquable, ces valeurs sont tre`s proches et suivent la meˆme e´volution en fonction du
dopage. Cette comparaison invite donc a` conclure qu’en pre´sence d’une distribution spatiale de gap re´aliste,
l’approche RPA permet de rendre compte de la largeur du mode acoustique. Il est important de noter que la
largeur du mode acoustique dans la famille de compose´ YBa2Cu3O6+x n’est pas aussi grande. Dans le cadre de
cette approche, on en de´duit que ces he´te´roge´ne´ite´s ne sont pas aussi prononce´es que dans YBa2Cu3O6+x, en
particulier dans la phase de sous-dope´e ou` la largeur du mode acoustique est toujours proche de la re´solution
expe´rimentale (au tour de 5meV). L’he´te´roge´ne´ite´ spatiale du gap n’est donc pas dans ce cadre
une proprie´te´ universelle des supraconducteurs a` haute tempe´rature critique. Ne´anmoins, il est
inte´ressant de remarquer que ces he´te´roge´ne´ite´s permettent de confirmer le lien e´troit entre le gap et le pic
de re´sonance acoustique.
Largeur du mode optique Apre`s avoir interpre´te´ la largeur du mode acoustique, interessons-nous a` la
largeur du mode optique. La discussion pre´ce´dente reste valide dans le cas du mode optique. Cependant,
contrairement au cas du mode acoustique, l’ensemble de nos mesures indique que le mode optique est tou-
jours large (autour de 12meV) quel que soit le dopage. Ainsi d’autres parame`tres doivent eˆtre ajoute´s a` la
mode´lisation pre´ce´dente. En particulier, la situation est plus complique´e dans le cas du mode optique en
raison de la proximite´ de l’excitation magne´tique et du continuum e´lectron-trou. Quel que soit le dopage, le
mode optique se trouve a` plus haute e´nergie que le mode acoustique, il sera donc toujours plus pre`s de la
bordure du continuum. La situation est aggrave´e par le fait que la bordure du continuum n’est pas la meˆme
pour les modes acoustique et optique. En effet, le mode acoustique correspond a` un processus interbande
alors que le mode optique correspond a` un processus intrabande. Dans le cas ou` t⊥ est non nul, la bordure
du continuum sera donc diffe´rente dans les deux canaux. Pour le mode acoustique, la bordure du continuum,
note´e wacc (~q), est donne´e par l’Eq.3.4.1. Pour le mode optique, la bordure du continuum, note´e w
op
c (~q), est
donne´e par l’Eq.3.4.1. Pour les deux e´chantillons e´tudie´s, on reporte les positions des modes acoustique et
optique dans le Tab.3.6.











































































Fig. 3.15: a) et b) Re´sonance magne´tique pour Bi-2212 Tc=87K et 70K mesure´e a` Q=(-
0.5,-0.5,14) et Q=(0.5,0.5,-13.2). Les lignes pleines correspondent a` la susceptibi-
lite´ magne´tique de´duite par RPA convolue´e avec la fonction de re´solution : en vert
on repre´sente le cas d’un gap de syme´trie d (RPA 1) et en rouge on repre´sente
le cas d’une distribution de gap de syme´trie d (RPA 2) c) Largeur a` mi-hauteur
de la distribution de gap mesure´e par STM [183, 173, 182] et largeur du pic
de re´sonance magne´tique de´convolue´e de la re´solution expe´rimentale, mesure´e par
DIN[99, 177, 157].
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D’apre`s le Tab.3.6, la bordure du continuum optique est toujours plus basse que celle du mode acoustique.
La diffe´rence dans le cas d’un t⊥=87meV est relativement faible, de l’ordre de 2 a` 3 meV en fonction du
gap conside´re´. Le fait que la bordure du continuum optique soit d’e´nergie plus grande que celle du mode
acoustique sugge`re que le couplage entre le continuum e´lectron-trou et le mode optique est plus marque´
qu’avec le mode acoustique. Ceci est aussi sugge´re´ par l’e´tude de la famille d’e´chantillon YBa2Cu3O6+x, ou`
l’on observe que le mode optique est syste´matiquement plus large que le mode acoustique [107, 116]. On peut
ainsi comprendre qualitativement l’origine de la largeur du mode optique. Cependant, il n’existe a` ce jour
aucune mode´lisation pre´cise concernant un couplage entre le mode optique et le continuum e´lectron-trou.
De´termination de la bordure du continuum Inte´ressons nous maintenant a` l’e´volution de la bordure du
continuum e´lectron-trou telle que nous pouvons la de´duire de nos mesures de DIN. Comme nous l’avons vu
dans le cas de YBa2Cu3O6+x, on peut de´duire de ces mesures la position moyenne du continuum e´lectron-
trou a` partir des des poids spectraux dans les canaux acoustique et optique. D’apre`s l’Eq.1.17, la bordure















Eopr du Tab.3.2. Pour les deux e´chantillons dans lesquels les modes acoustique et optique ont e´te´ mesure´s, on
reporte dans le Tab.3.6 la valeur du gap de´duite des mesures d’ARPES et de STM et les valeurs respectives
de wacc et w
op
c de´duites des Eq.3.4.1 et Eq.3.4.1 ainsi que les valeurs de
Wac
Wop
et ωmc de´duites des mesures de
DIN. L’accord entre les valeurs des bordures de continuum de´duites des mesures de spectroscopie de charge
et de nos mesures de DIN est tout a` fait bon. Il sugge`re une nouvelle fois un lien e´troit entre l’amplitude du










87K 35.2 62.8 59.7 3.3 61±2
70K 21 38.2 36.3 1.5 37 ±2
Tab. 3.6: Comparaison de la bordure du continuum de´duite des mesures d’ARPES et des me-
sures de DIN. (wacc ) et (w
op
c ) correspondent respectivement a` la bordure du continuum
calcule´e a` partir de la surface de Fermi et du gap ∆0. ω
m
c correspond a` la bordure
du continuum (moyenne entre modes acoustique et optique) de´duite de la mesure du
poids spectral des modes acoustique et optique Wac,Wop
3.4.2 Etude de la dispersion des excitations magne´tiques dans le cadre d’une
approche itine´rante du magne´tisme
Apre`s avoir propose´ une interpre´tation de nos donne´es au vecteur d’onde AF, nous proposons dans cette
partie d’e´tendre notre interpre´tation au spectre complet des excitations magne´tiques du mode acoustique
de´crit dans la partie 3.2.3. On s’inte´ressera en particulier a` l’effet d’une distribution spatiale de gap sur la
dispersion des excitations magne´tiques dans une approche itine´rante du magne´tisme .
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Mode´lisation du spectre magne´tique
Comme nous l’avons discute´ dans la partie 3.4.1, lorsque l’on s’inte´resse au vecteur d’onde q=(π,π) le
choix de l’interaction est impose´ par la position en e´nergie de la re´sonance. L’interaction est prise e´gale a`
g(qAF)=1/Re χ(π, π,Ωr)o. Si l’on s’inte´resse a` la dispersion des excitations magne´tiques autour de q=(π,π),
il faut e´galement tenir compte de la de´pendance en q de cette interaction. La de´pendance en q de l’interaction
controˆle la dispersion de l’excitation, elle est donc impose´e par la mesure. Dans le cas de YBa2Cu3O6+x,
l’interaction la plus adapte´e est de la forme : g(q)=U(1+0.1(cos qx+cos qy)) [127]. Nous reportons sur la
Fig.3.16.a) et b) le calcul de la susceptibilite´ RPA dans les deux directions principalement e´tudie´es pour
l’e´chantillon de Tc=87K, a` savoir (130) et (110). L’interaction prise est impose´e par la position de la re´sonance
et la forme de la dispersion mesure´es. Les parame`tres qui de´crivent le mieux la forme de cette dispersion sont
les meˆmes que ceux de [127] : g(q)=U(1+0.1(cos qx+cos qy)) avec U=1071meV. Dans ce cas, la dispersion
est assez plate. La dispersion a une forme de H avec la pre´sence d’un signal intense autour de la re´sonance
qui ne disperse pas trop et la pre´sence de lignes raides peu intenses de part et d’autre de la re´sonance dans le
continuum e´lectron-trou. A titre de comparaison, on reporte nos re´sultats expe´rimentaux sur la Fig.3.16.c)
et d).
Dans les deux directions, notre mode´lisation ne permet pas d’expliquer la pre´sence de signal de part et
d’autre de Er. Dans le cas de la direction (130), la mode´lisation indique la pre´sence d’un signal jusqu’a`
48meV alors qu’expe´rimentalement, on observe du signal jusqu’a` 54meV. Dans le cas de la direction (110), la
mode´lisation ne rend pas bien compte de la dispersion vers les basses e´nergies. En particulier, nos mesures a`
38 et 40meV indiquent du signal dans la zone II alors que la mode´lisation ne donne aucun signal dans cette
zone. Il faut donc introduire d’autres parame`tres dans notre mode´lisaion.
Tout comme dans la partie pre´ce´dente, nous proposons de de´crire la dispersion des excitations magne´tiques
dans une approche itine´rante en pre´sence d’une distribution spatiale de gap telle qu’elle est mesure´e par
STM. Ainsi, on calcule χ0(q, ω,∆)o pour diffe´rentes valeurs de gap. Pour chaque gap, l’interaction choisie
est toujours la meˆme : celle pour laquelle la re´sonance se trouve a` 42meV pour le gap moyen de 35.2. A titre
indicatif, pour un gap et une direction dans l’espace re´ciproque, il faut compter 2.5 heures pour un quadrillage
de la zone de Brillouin de 250 par 250 points. L’e´tude a e´te´ re´alise´e pour des gaps de 20.2 a` 50.2meV par pas
de 1meV. On prend ensuite la moyenne de toutes ces susceptibilite´s, ponde´re´e par la distribution spatiale de











Le calcul a e´te´ re´alise´ dans les deux directions (130) et (110), le calcul est reporte´ sur la Fig.3.16 d) et
e). La distribution de gap e´largit le spectre d’excitation magne´tique. Elle permet de rendre compte de la
pre´sence d’un signal sur une large gamme en e´nergie, ce qui est en accord avec nos mesures (voir Fig.3.16
c) et d)). Cependant, notre calcul ne rend pas compte des de´tails du spectre expe´rimental. En particulier
pour la direction (130), on observe dans le spectre expe´rimental une forme en sablier dont le calcul ne rend
pas compte. Aussi dans la direction (110), l’e´largissement observe´ a` basse e´nergie n’est pas retrouve´ par le
calcul.
Analyse critique de la mode´lisation-Discussion
La comparaison entre les Fig.3.16.c) et d) et 3.16.e) et f) indique que notre mode´lisation surestime l’effet
de la distribution de gap pour les vecteurs d’ondes q 6=(π,π). Nous proposons dans cette partie deux pistes
possibles pour ame´liorer notre mode´lisation ainsi qu’une discussion concerant le lien entre nos mode´lisation
et les mesures d’ARPES.
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Fig. 3.16: a) et b) Susceptibilite´ RPA du mode acoustique calcule´e a` partir de la Surface de
Fermi donne´e par Kordyuk et al. [171] pour un gap supraconducteur de 35.2meV
dans les trois directions e´tudie´es : (130),(100). L’interaction choisie de manie`re a` ce
que le mode re´sonant soit a` une e´nergie de 42meV. c) et d) Carte en couleur du
spectre magne´tique de la phase supraconductrice du compose´ Bi-2212 dans les deux
directions principales e´tudie´es (130),(100). Ces cartes sont de´duites des ajustements
re´alise´s sur les Fig.3.7.b) et Fig.3.6.b) et f) meˆme chose que a) et b) en introduisant
une distribution de gap (voir Eq.4.5)
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He´te´roge´ne´ite´s et effet d’impurete´s Dans notre approche, nous avons re´duit l’effet des he´te´roge´ne´ite´s sur
la susceptibilite´ magne´tique a` l’effet d’une distribution spatiale de gap. En fait, la situation est certainement
beaucoup plus complique´e. En effet, la distribution spatiale de gap observe´e par STM n’est qu’un aspect de
la pre´sence dans le compose´ Bi-2212 d’un de´sordre e´lectronique a` l’e´chelle nanome´trique. L’origine et l’effet
de ce de´sordre e´lectronique sur les proprie´te´s e´lectroniques du syste`me sont encore de´battus. Re´cemment,
des mesures de RMN ont apporte´ de nouvelles informations concernant cette proble´matique. L’e´tude de
la raie de l’17O dans le compose´ Bi-2212 indique un e´largissement de la raie a` mesure que la tempe´rature
diminue, l’e´volution de la largeur de raie est de type Curie. Cet effet persiste dans la phase supraconductrice
et sugge`re la formation d’une distribution de champ magne´tique cre´e´ par un moment local dans les plans
CuO2[184]. Il est inte´ressant de noter qu’un tel effet a e´te´ observe´ dans le compose´ YBa2Cu3O6+x en
pre´sence d’une substitution de l’atome de Cu par Ni ou Zn dans les plans CuO2[185, 186, 187]. L’e´tude
du spectre d’excitation magne´tique du compose´ Bi-2212 ne´cessite donc de tenir compte dans le calcul de la
susceptibilite´ de la pre´sence d’un potentiel de diffusion lie´ a` la pre´sence d’impurete´s. L’une des conse´quences
de la pre´sence d’impurete´s est la perte de l’invariance de translation. L’interaction Coulombienne peut alors
me´langer les diffe´rentes composantes de la susceptibilite´ magne´tique. La susceptibilite´ magne´tique n’est alors
plus donne´e par l’Eq.3.1 mais par une e´quation beaucoup plus complique´e qui tient compte de la spe´cificite´
de l’impurete´ conside´re´e. Bulut [188] a propose´ que les impurete´s de Zn dans le compose´ YBa2Cu3O6+x
couplent la susceptibilite´ magne´tique en q=(0,0) et en q=(π,π). Ainsi, notre mode´lisation correspond a`
une approximation tre`s simplifie´e de l’effet des he´te´roge´ne´ite´s nanome´triques dans le compose´ Bi-2212. Il
faudrait en fait connaˆıtre la forme du potentiel microscopique responsable des ces he´te´roge´ne´ite´s puis inclure
ce potentiel dans un mode`le de Hubbard dans une approche de type couplage faible par exemple. D’un point
de vue expe´rimental, il serait inte´ressant de reprendre l’e´tude du spectre d’excitation magne´tique par DIN
dans le compose´ YBa2Cu3O6+x en pre´sence d’une substitution de Cu par Ni ou Zn dans les plans CuO2.
Au-dela` de la RPA Il convient de remarquer que comme dans le cas du compose´ YBa2Cu3O6+x, notre
e´tude met en e´vidence l’existence d’un signal de part et d’autre de l’e´nergie de la re´sonance dans la zone
I. Dans une approche RPA, la forme de la dispersion dans la zone I impose l’existence de deux poˆles pour
un Q fixe´. En partant d’une interaction de la forme J0+J1(cos kx + cos ky), il est impossible d’avoir deux
solutions[127]. Il y a donc deux alternatives : soit l’effet d’un potentiel d’impurete´ est responsable de ce
de´doublement du signal dans la zone I dans les compose´s YBa2Cu3O6+x et Bi-2212, soit le calcul meˆme de
la suceptibilite´ dans l’approche RPA doit eˆtre remis en cause. Dans le premier cas, la diffe´rence des dispersions
serait lie´e a` la diffe´rence des potentiels perturbateurs. Dans le cas de ce compose´, l’existence d’impurete´s n’a
pas e´te´ mise en e´vidence, ne´anmoins la pre´sence des chaˆınes CuO pourrait par exemple influer sur le plan
CuO2 comme un potentiel perturbateur. Il serait ainsi inte´ressant de mode´liser pre´cisement l’effet des chaˆınes
CuO sur la dynamique de spin des plans CuO2. Dans le cas ou` le calcul de la suceptibilite´ dans l’approche RPA
doit eˆtre remis en cause, il faudrait envisager, par exemple, une forme d’interaction non triviale permettant
de rendre compte de la forme en X. La difficulte´ est alors de trouver un sens physique a` l’interaction entre
quasiparticules. Des corrections non triviales a` la RPA lie´es aux fortes corre´lations [189] ont e´te´ propose´es.
Celles-ci induisent une modulation non triviale de l’interaction entre quasiparticules. D’autres pistes peuvent
aussi eˆtre envisage´es. En particulier, il faut remarquer que notre approche est une approximation de l’effet
des interactions. En effet, dans notre mode´lisation on utilise une structure de bande sans interaction pour
calculer χ0o(Q, ω). En fait, χo(Q, ω) va modifier la self e´nergie, qui elle-meˆme va modifier ǫk, qui va modifier
χo(q, ω). Il faudrait donc en toute rigueur utiliser une approche auto cohe´rente de type FLEX [45, 46].
Jusqu’a` pre´sent, ce type d’approche n’e´tait pas quantitativement envisageable, graˆce a` nos mesures elle le
devient. Pour finir cette partie, il est inte´ressant de noter qu’au moment ou` nous re´alisions cette e´tude, la
communaute´ d’ARPES a propose´ deux mode´lisations du spectre magne´tique a` partir des re´sultats de photo-
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e´mission [190, 191]. Dans ces deux approches, les auteurs partent des mesures d’ARPES pour parame´triser
la fonction de Green a` une particule. Celle-ci est ensuite utilise´e pour calculer la composante itine´rante de
la susceptibilite´ de spin dynamique en unite´s absolues en incluant les interactions. Ces deux e´tudes rendent
bien compte de l’existence des excitations acoustique et optique. Cependant, la forme de la dispersion des
excitations magne´tiques est assez diffe´rente de celle que nous obtenons lors de notre mode´lisation. Il serait
inte´ressant de comprendre quels sont les parame`tres responsables de ces diffe´rences entre cette approche et
la notre.
Lien ARPES-DIN La motivation principale de cette e´tude e´tait de faire converger l’ensemble des mesures
spectroscopiques vers la meˆme famille de SHTCs : le syste`me Bi-2212. Nous avons ainsi propose´ de faire un
lien entre les mesures de DIN et les mesures d’ARPES. Nous proposons dans cette partie de revenir sur le
lien entre les mesures d’ARPES et les mesures de neutrons. Plusieurs commentaires peuvent eˆtre faits.
Notre mode´lisation sugge`re que la largeur du mode acoustique est relie´e aux he´te´roge´ne´ite´s (ou de´fauts) du
syste`me Bi-2212. Il est important de noter qu’un tel e´largissement en e´nergie est absent dans la famille de com-
pose´s YBa2Cu3O6+x. Ce fait montre que les he´te´roge´ne´ite´s e´lectroniques ne sont pas une proprie´te´ ge´ne´rique
des cuprates. La meilleure homoge´ne´ite´ dans le cas des compose´s YBa2Cu3O6+x a d’ailleurs e´te´ e´tablie par
l’e´tude de la largeur de la re´sonance magne´tique nucle´aire de l’89Y [192]. Lors de notre mode´lisation, partant
des mesures d’ARPES, nous avons essaye´ de tenir compte de ces he´te´roge´ne´ite´s pour de´crire nos mesures
de DIN. Re´ciproquement, il convient de s’interroger sur l’effet de ces he´te´roge´ne´ite´s e´lectroniques sur les
spectres d’ARPES des compose´s Bi-2212. La largeur du faisceau utilise´ lors des expe´riences d’ARPES est de
l’ordre du µm, c’est-a`-dire bien plus grande que la taille des he´te´roge´ne´ite´s reporte´es par STM. En fait, la
pre´sence d’une distribution de gap dans le cas d’un spectre d’ARPES est tout a` fait similaire a` son effet sur
le pic de re´sonance magne´tique dans une approche de type excitonique. Dans le cas ou` la largeur de la dis-
tribution de gap est plus grande que la re´solution expe´rimentale (ce qui est le cas dans la phase sous-dope´e),
on attend un pic de quasiparticule de largeur en e´nergie celle de la distribution de gap. Expe´rimentalement,
il a e´te´ note´ tre`s toˆt par Ding et al. [193] que la largeur en e´nergie des pics de quasiparticules n’e´tait pas
limite´e par la re´solution expe´rimentale dans l’e´tat supraconducteur du compose´ Bi-2212. Cependant, aucune
expe´rience d’ARPES n’a a` ce jour essaye´ de faire un lien entre cette largeur et la distribution de gap mesure´e
par STM. Il serait ainsi inte´ressant d’e´tudier la largeur des pics de quasiparticules en e´nergie a` travers tout
le diagramme de phase de Bi-2212 la largeur des pics des quasiparticules dans l’e´tat supraconducteur du
compose´ Bi-2212 afin de confirmer ou d’infirmer cette ide´e.
Ensuite, la mode´lisation de nos mesures de DIN a` partir des mesures d’ARPES nous a permis de de´duire
un rapport entre l’interaction au vecteur d’onde AF g(qAF) et t de l’ordre 2.7. Cette valeur est en fait
inde´pendante de la valeur de t, elle est vraie pour t compris typiquement entre 200meV et 400meV [127].
Expe´rimentalement, la surface de Fermi est de´termine´e a` t pre`s. On peut en fait multiplier toute la dispersion
par α sans changer la forme de la surface de Fermi. Contrairement a` la mesure du gap supraconducteur,
les parame`tres de bande ne sont pas mesure´s en absolu. Il existe en fait deux approches pour de´duire t.
Dans la limite supe´rieure ou` t≈395meV [194] , les parame`tres de structure de bande sont de´duits apre`s la
de´convolution des interactions. La mode´lisation de la dispersion e´lectronique se fait essentiellement le long
des points nodaux et non sur toute la surface de Fermi. La valeur de t est alors proche de la valeur pre´dite par
les calculs LDA. Dans le mode`le de Hubbard, l’interaction effective est alors e´gale a` U=g(qAF)=1070meV,
on se trouve alors dans la limite couplage faible ou` U¡W ou` W correspond a` la largeur de bande (de l’ordre
de 8t). Un autre point de de´part est de conside´rer toute la dispersion et d’ajuster les parame`tres de bande,
comme dans [195]. Dans ce cas, la valeur de t est impose´e par la vitesse de Fermi des e´lectrons telle qu’elle
est mesure´e directement. On se trouve alors dans le limite basse ou` t est e´gal a` 200meV. Dans ce type
d’approche, t est plus petit que la valeur pre´dite par LDA car renormalise´ par les interactions. On trouve
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alors g(qAF)=540meV. Dans ce cas, cette valeur est proche de 4J comme cela est attendu dans un mode`le
t-t’-J [196] avec J=135meV.
Au-dela` de ces conside´rations, quelle que soit la valeur de t, on se trouve dans un re´gime ou` g(qAF) < W .
Dans le mode`le de Hubbard, on se trouve donc la limite couplage faible. Aussi, Vilk et Tremblay [45, 46] ont
montre´ que meˆme a` proximite´ du couplage interme´diaire ou` U ≈ W , la susceptibilite´ de spin peut encore
prendre une forme de type RPA avec une interaction e´crante´e bien plus faible que U, donnant ainsi des
re´sultats assez similaires a` l’approche couplage faible du mode`le de Hubbard. Il est e´galement important
de noter que la forme de la susceptibilite´ utilise´e ne se re´duit pas a` une approche itine´rante dans la limite
couplage faible. La forme de la susceptibilite´ utilise´e est en fait commune a` beaucoup d’approches the´oriques :
mode`le t-t’-J[196], mode`le de Hubbard dans la limite couplage faible et interme´diaire [45, 46]. Schrieffer et al.
ont e´galement montre´ que la forme RPA reproduit le super-e´change J et la dispersion des ondes de spins dans
le mate´riau non dope´ [197, 198]. Toutefois, tout au long de notre mode´lisation, nous supposons implicitement
que les fermions sont charge´s et que le gap observe´ par STM et ARPES est le gap supraconducteur. Parmi les
mode`les qui proposent une interpre´tation du pic de re´sonance magne´tique comme un e´tat lie´ e´lectron-trou,
le mode`le RVB [199] utilise une approximation de type boson esclave et conside`re des fermions sans charge
(des spinons). Le gap reporte´ par STM et ARPES correspond alors au gap associe´ a` l’e´nergie de formation
de paires de spinons. Ainsi, cette se´paration entre degre´ de liberte´ de charge et de spin entraˆıne que le lien
entre ARPES, STM et DIN est beaucoup plus subtil que dans notre mode´lisation.
L’un des inte´reˆts de notre mode´lisation est de fixer des contraintes quantitatives a` un certain nombre de
mode`les the´oriques. Parmi ces contraintes, on retiendra principalement les trois points suivants :
(i) le rapport entre l’interaction g(qAF) et W :
g(qAF)
W =0.34
(ii) il existe dans les compose´s bi-plans une interaction g⊥ en plus de l’interaction dans le plan CuO2, note´e




(iii) g//(q) est faiblement de´pendant de q
Deux remarques peuvent eˆtre faites concernant ces conclusions. Tout d’abord, l’existence d’un couplage
magne´tique entre les plans CuO2 dans l’e´tat supraconducteur invite a` s’interroger sur l’effet de ce couplage
sur la nature meˆme de la supraconductivite´. En effet, dans une approche ou` les fluctuations magne´tiques
sont le moteur de l’appariement supraconducteur, il n’y a pas une mais deux e´quations de gap. A priori, on
s’attendrait a` observer deux types de gap diffe´rents dans les bandes liante et antiliante. Comme le rapport
g⊥
g//
≈ 0.1 est assez faible, la diffe´rence entre ses deux gaps sera faible (syme´trie, amplitude du gap). Il serait
inte´ressant de disposer de mesures pre´cises du gap supraconducteur dans les bandes liante et antiliante. Aussi,
nous avons trouve´ que l’interaction est tre`s faiblement de´pendante de q. En fait, dans le cas ou` l’interaction
n’est pas du tout de´pendante de q, d’apre`s le calcul le syste`me est instable et transite vers une onde de
densite´ de spin. Dans la limite oppose´e ou` l’interaction est purement de la forme g(q)=J0(cos qx+cos qy), on
observe un pic de re´sonance qui disperse d’abord vers le haut puis vers le bas quand le mode se rapproche du
continuum e´lectronique de´limitant les zones I et II (voir Fig.3.13). La dispersion est alors en forme de ”M”.
Bien que la situation soit complique´e par les he´te´roge´ne´ite´s e´lectroniques, la forme de la dispersion n’est pas
en ”M”. En fait, [197] a montre´ que la dispersion des excitations magne´tiques est extreˆmement sensible a` la
forme de la parame´trisation des parame`tres de bande. Ainsi, en fonction de la structure de bande utilise´e, on
peut facilement passer d’une interaction faiblement de´pendante de q a` une interaction fortement de´pendante
de q.
Approche alternative Jusqu’a` pre´sent nous avons uniquement de´crit les excitations magne´tiques par une
approche itine´rante. D’autres approches partant d’une approche localise´e ont aussi e´te´ propose´es[119]. On
pourrait en particulier essayer d’appliquer le mode`le de stripe. La question de l’effet de la supraconductivite´
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dans les diffe´rents mode`les de stripes n’a pas encore e´te´ traite´e[200, 120, 121]. D’un point de vue empirique,
il a e´te´ propose´ que lorsque le gap de spin est proche du point selle (saddle point), la majeure partie du
transfert de poids spectral au-dessous de Tc se fait au niveau du point selle [118] : il apparaˆıt alors un pic
au vecteur d’onde AF au niveau du point selle. Cependant, l’ensemble de nos mesures indique un lien e´troit
entre la position du continuum et la position des excitations magne´tiques. Ainsi, meˆme dans une approche











   




















Fig. 3.17: Calcul de la susceptibilite´ magne´tique apre`s RPA au vecteur d’onde (π, π) avec la
surface de Fermi et le gap indique´s dans le Tab. 3.1 pour un amortissement δ=0.2 pour
T<Tc (ligne rouge) pour un gap ∆0=35.2meV et pour T¿Tc en rouge ou` ∆0=0meV
3.5 Conclusion
Dans ce chapitre, nous nous sommes inte´resse´s a` l’e´tude de la dynamique de spin dans les compose´s Bi-
2212. Le faible rapport signal sur bruit et la faible masse des e´chantillons monocristallins a limite´ pendant
de nombreuses anne´es l’e´tude du compose´ Bi-2212 par DIN. Notre e´tude est la premie`re e´tude comple`te du
spectre d’excitation magne´tique dans le compose´ Bi-2212. Cette famille de compose´s a e´te´ largement e´tudie´e
par les techniques d’ARPES et de STM. Il s’agit donc de la famille ide´ale pour tenter de faire un lien entre
les excitations de charge et de spin.
Au vecteur d’onde AF, notre e´tude a re´ve´le´ l’existence de deux excitations magne´tiques, l’une module´e
le long de l’axe c en sin2 (mode acoustique) et l’autre en cos2 (mode optique). Ces deux modes ne sont
pre´sents que dans la phase supraconductrice et diminuent a` grand Q, ce qui montre leur nature magne´tique
de ces deux excitations. Notre e´tude en dopage a montre´ que ces deux modes se rapprochent avec le dopage.
Dans une approche de type spin-exciton, il est possible de relier la position des deux modes re´sonants et
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de la bordure du continnum e´lectron-trou. La DIN est donc une mesure indirecte du gap supraconducteur.
Les mesures de gap de´duites des mesures de DIN et d’ARPES ou de STM sont en bon accord pour les
deux e´chantillons e´tudie´s. Cette e´tude confirme donc que, comme dans le cas du compose´ YBa2Cu3O6+x, la
position des modes re´sonants est lie´e a` l’amplitude du gap supraconducteur.
Nous avons mis en e´vidence le fait que la largeur en e´nergie du mode acoustique est toujours plus grande
que la re´solution expe´rimentale. A mesure que l’on surdope, la largeur du mode acoustique devient de moins
en moins large. En fait, l’e´volution de largeur en e´nergie du pic de re´sonance acoustique suit exactement
la meˆme e´volution que la largeur de la distribution de gap telle qu’elle est mesure´e par STM. Dans une
approche de type spin-exciton, cet effet se comprend tout naturellement. En effet, la distribution spatiale de
gap entraˆıne une distribution spatiale de re´sonance. Il est inte´ressant de noter que c’est en fait la pre´sence
d’he´te´roge´ne´ite´s nanome´triques qui permet de confirmer le lien profond entre le gap et la position des
excitations magne´tiques.
Nous nous sommes inte´resse´s a` la dispersion des excitations magne´tiques autour du vecteur d’onde AF.
Notre e´tude a mis en e´vidence l’existence d’un signal magne´tique de part et d’autre de l’e´nergie de la
re´sonance. Au-dessous de Er, notre e´tude indique un e´largissement du signal qui n’est pas isotrope en
fonction de q, sans pour autant indiquer la pre´sence d’un signal incomensurable. Au-dessus de Er, nous
avons e´galement observe´ un signal plus large que pour Er avec la pre´sence d’incomensurabilite´s, typiquement
6meV au-dessus de Er. L’ensemble de notre e´tude montre que la dispersion, bien que moins bien de´finie que
dans le cas du compose´ YBa2Cu3O6+x, est en accord avec la forme en sablier reporte´e dans ce compose´. Afin
de discuter la nature du spectre d’excitation magne´tique, nous avons e´tendu notre interpre´tation itine´rante a`
l’ensemble du spectre. Bien que l’approche RPA soit cohe´rente qualitativement, elle ne parvient pas a` de´crire
toutes les spe´cificite´s de nos mesures. Notre interpre´tation est en fait limite´e car dans l’e´tat actuel des choses, il
n’existe pas de description tre`s pre´cise de l’impurete´ responsable des he´te´roge´ne´ite´s nanome´triques observe´es
par STM et de son effet sur le calcul de la suceptibilite´.
Finalement, quoiqu’il en soit de la nature de la dispersion, l’e´tude des excitations magne´tiques et leur
description dans une approche RPA permettent de quantifier le rapport entre l’interaction et la largeur de
bande. Nous avons vu que U/D=0.34, ce qui est peut eˆtre le point le plus important a` retenir pour une
description the´orique des supraconducteurs a` haute tempe´rature critique.
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Introduction
Rapidement apre`s la de´couverte des supraconducteurs a` haute tempe´rature critique, l’une des questions
de fond a concerne´ la syme´trie du parame`tre d’ordre supraconducteur. En effet, les grandes valeurs de Tc
peuvent eˆtre la signature d’un gap supraconducteur de syme´trie non conventionnelle, ce qu’ont confirme´ les
mesures de Tsuei et al. [201, 202] en e´tablissant la syme´trie d du gap supraconducteur dans ces compose´s.
Bien que cette information soit fondamentale, elle ne suffit pas a` e´tablir une description microscopique
de ces compose´s. En effet, de`s 1995 [75], il a e´te´ souligne´ que d’un point de vue the´orique, il existait
plusieurs fac¸ons de ge´ne´rer un gap supraconducteur de syme´trie d. On peut citer par exemple la the´orie
des fluctuations de spins antiferromagne´tiques (AF)[203], la the´orie RVB [204, 90] ou encore les the´ories
fonde´es sur le couplage e´lectron-phonon en pre´sence d’interaction Coulombienne [78]. A ce stade, il faut
donc imposer d’autres contraintes expe´rimentales pour tester ces diffe´rentes the´ories. Une premie`re se´rie
de contraintes est impose´e par les spe´cificite´s de la phase supraconductrice. On peut citer par exemple les
excitations e´lectroniques observe´es par diffusion Raman dans le canal B1g et B2g [205] ou encore la spe´cificite´
du spectre des fluctuations de spin dans l’e´tat supraconducteur de ces compose´s. De ce point de vue, le pic de
re´sonance discute´ dans le chapitre III joue un roˆle fondamental. Une deuxie`me se´rie de contraintes provient de
l’e´tat normal ou phase de pseudogap qui pre´sente des anomalies par rapport a` un liquide de Fermi standard
dans le cas des supraconducteurs a` haute tempe´rature critique. Ce chapitre s’inte´resse a` l’e´tude de cette
phase.
On peut se´parer en deux cate´gories les mode`les qui tentent de de´crire la phase de pseudogap [27, 29] : dans
une premie`re cate´gorie, la phase de pseudogap est vue comme un pre´curseur de la phase supraconductrice
de syme´trie d avec des paires pre´forme´es au-dessous de T∗ et qui acquie`rent leur cohe´rence de phase au-
dessous de Tc. Dans une seconde cate´gorie, la phase de pseudogap est associe´e a` un ordre cache´ ou a` une
phase de´sordonne´e en compe´tition avec la phase supraconductrice qui se caracte´rise par l’ouverture d’un
gap au niveau de Fermi dans le spectre d’excitation de charge aux points (π, 0) et (0, π). Dans de tels
cas, le diagramme de phase est gouverne´ par un point critique quantique (note´ QCP) au-dessous duquel
l’hypothe´tique parame`tre d’ordre est non nul. Diffe´rents types d’ordre ont e´te´ propose´s : ondes de densite´ de
charges ou de spins [206, 207, 208, 209] ou encore des ordres originaux forme´s de boucles de courant dans les
plans CuO2 [95, 210, 43] . Nous proposons ici dans une premie`re partie une pre´sentation de ces derniers types
de parame`tres d’ordre. Comme nous le verrons dans une deuxie`me partie, ce type d’ordre non conventionnel
peut eˆtre sonde´ par diffusion de neutrons polarise´s. Nous nous sommes particulie`rement inte´resse´s au cas de
la phase CC − θII .
4.1 Ordre magne´tique et phase de pseudogap
Il a e´te´ propose´ que les anomalies de la phase sous-dope´e des supraconducteurs a` haute tempe´rature critique
correspondent a` un nouvel ordre a` longue porte´e. Diffe´rents parame`tres d’ordre originaux ont e´te´ propose´s
pour de´crire cette phase. On s’inte´ressera dans cette partie a` trois ordres en particulier : les phases de flux
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ou phase DDW (de l’anglais d-density wave)1, et les deux phases CC (pour Courant Circulant) CC-θI et
CC-θII propose´es par C.Varma. Ces diffe´rentes phases ont e´te´ discute´es dans la partie 1.2.4. Nous rappelons
ici les principales caracte´ristiques de ces diffe´rents parame`tres d’ordre.
Le mode`le DDW [95] est un mode`le a` une bande qui postule l’existence d’une onde de densite´ de charge
de syme´trie d pour la phase de pseudogap. La phase DDW brise les syme´tries de renversement de temps, de
rotation et de translation mais est invariante par la combinaison de deux de ces trois syme´tries. La phase
ordonne´e se caracte´rise par des courants circulant a` travers le plan CuO2 (voir Fig.4.1 a)) avec la meˆme
syme´trie que l’ordre AF. Ce type d’ordre peut donc eˆtre de´crit comme un ordre antiferromagne´tique (AF)
orbitalaire de vecteur de propagation Q = QAF .
L’approche de C.Varma est diffe´rente. En effet, celui-ci part d’un mode`le a` trois bandes et cherche les
solutions dans une approche de champ moyen qui ne brise pas la syme´trie de translation. Deux solutions
brisent l’invariance par renversement du temps : la phase CC-θI (voir Fig.4.1 b)) et la phase CC-θII (voir
Fig.4.1 c) et d)). Tout comme dans le cas de la phase DDW, ces deux phases se caracte´risent par l’existence
de boucles de courant dans le plan CuO2. La phase CC-θI se caracte´rise par quatre boucles de courant par
maille e´le´mentaire et la phase CC-θII par deux boucles de courant par maille e´le´mentaire. Les phases CC
se caracte´risent donc par l’existence d’un motif de type AF dans la maille. Cet ordre peut donc eˆtre de´crit
comme un ordre AF orbitalaire de vecteur de propagation Q = 0.
Toutes ces phases brisent la syme´trie de renversement du temps. Ainsi, pour chacune de ces phases, il
existe au moins deux domaines qui correspondent aux deux sens de parcours du courant (sens horaire et
anti-horaire).
Bien que ce type d’ordre soit inte´ressant car tre`s original, il n’y a jusqu’a` pre´sent que peu de faits
expe´rimentaux indiquant son existence. Nous proposons dans cette partie de voir en quoi ces types d’ordre
peuvent eˆtre sonde´s par diffusion de neutrons. Nous verrons ensuite quels sont les faits expe´rimentaux pour
chacune de ces trois phases.
4.1.1 Signature neutronique des phases de courant
Ces phases de courant peuvent eˆtre en principe teste´es par diffusion de neutrons. En effet, comme on l’a
vu dans la partie 2.2.2, le spin du neutron, µN, peut se coupler avec le champ magne´tique B (cre´e´ par ces
courants circulants) graˆce a` l’interaction magne´tique : −µN.B. Ce couplage donnera lieu a` une diffusion pour




) = |FM (q)|2δ(q− τ −Q)




| < ±|σ.B(q)|±,∓ > |2 (4.1)
ou` σ sont les matrices de Pauli de´crivant le spin du neutron qui peut eˆtre dans l’e´tat : |+ > ou |− >,
r0 = 0.54 10
−12 cm, τ correspond a` un vecteur du re´seau de Bravais et Q au vecteur de propagation associe´
a` l’ordre conside´re´ : Q =QAF pour la phase de flux et la phase DDW et Q =0 pour les phases CC. B(q)
est proportionnel a` la transforme´e de Fourier de la distribution de champ magne´tique B(r) cre´e´ par le motif
de boucles de courant (une seule boucle dans le cas de DDW et de la phase de flux, quatre boucles dans la
phase CC-θI et deux boucles dans le cas de la phase CC − θII,a et CC − θII,b).
Ces phases de courant sont des types d’ordre qui n’ont e´te´ jusqu’a` maintenant jamais envisage´s. Ge´ne´ralement,
dans les ouvrages de re´fe´rence traitant de la diffusion neutronique, la taille caracte´ristique de la boucle de
1bien que ces deux phases aient des origines the´oriques diffe´rentes, elles proposent un meˆme parame`tre d’odre, on les traitera
donc de fac¸on e´quivalente
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DDW CC − θI
CC − θII,a CC − θII,b
Fig. 4.1: Diffe´rents types d’ordre magne´tique propose´s pour de´crire la phase de pseudogap des
supraconducteurs a` haute tempe´rature critique : a) phase de flux ou phase DDW
(cette phase brise les syme´tries de translation et de renversement de temps), b) phase
CC-θI c) et d) les deux domaines de la phase CC-θII (note´s CC − θII,a, CC − θII,b). Les
phases CC brisent seulement la syme´trie de renversement du temps
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courant responsable du champ magne´tique est plus petite que la longueur d’onde du neutron, l’approxima-
tion dipolaire est alors justifie´e. Il est alors plus simple de traiter le proble`me en termes de distribution
de moment. Dans le cas d’une distribution de moment, on suppose que le neutron interagit avec un mo-
ment M =MS +ML qui est simplement la somme des moments de spin et du moment orbital atomique,




exp(−iq.rj)(qˆ ∧Mj ∧ qˆ) (4.2)
ou` qˆ = q/q. Cette expression de´finit comple`tement le facteur de structure magne´tique pour des moments
Mj dans la cellule e´le´mentaire. Dans le cas particulier des phases de courant, cette expression est un peu
trompeuse car elle suppose que les facteurs de forme magne´tiques pour les moments de spin et pour le
moment orbital atomique sont les meˆmes. Ici, le moment orbital est localise´ entre les diffe´rents atomes de
cuivre et d’oxyge`ne et n’aura donc pas la meˆme facteur de forme que la composante de spin. Il convient
donc de s’interroger sur le facteur de structure magne´tique associe´ a` ces phases de courant. Pour cela, il est
en fait plus simple de partir de la distribution de courant. En effet, le champ magne´tique B(q) s’exprime
simplement en fonction de la transforme´e de Fourier de la distribution de courant suivant j(q)[211] :
B(q) = −i qˆ ∧ j(q)
q
(4.3)
Dans l’Annexe A.1,A.2,A.3 on pre´sente le de´tail des calculs de j(q) pour les diffe´rentes phases conside´re´es
DDW, CC−θI et CC−θII pour un plan CuO2. Dans ce mode`le, les fils de courant sont suppose´s infiniment
fins. Il s’agit e´videment d’une approximation, il faudrait en principe introduire une e´paisseur caracte´ristique
δ (ou` δ serait de l’ordre de la taille des orbitales d et p). Cette correction induit un facteur de forme
supple´mentaire g(q) (toujours avec g(0)=1). Le calcul est re´alise´ pour un plan CuO2. Pour un compose´
bi-plan (c’est-a`-dire deux plans CuO2 par maille e´le´mentaire ), comme pour le compose´ YBa2Cu3O6+x, un
terme β(L) doit eˆtre ajoute´ dans le facteur de structure magne´tique en fonction du couplage des boucles
de courant entre les plans CuO2. Le couplage peut se faire en phase ou en opposition de phase, alors :
β(L) = exp(iπLd/c) ± exp(−iπLd/c) (d=3.3 A˚ correspond a` la distance entre les deux plans CuO2 de la
maille e´le´mentaire). Ainsi dans le cas d’un compose´ bi-plan tel que YBa2Cu3O6+x, le champ B(q) peut se
mettre sous la forme :
B(q) = −ig(q)β(L)
q
qˆ ∧ j(q) (4.4)
j(q) est de´finie pour chacune des phase dans les appendix A.1.
On peut aller un peu plus loin en tenant compte de la conservation de la charge qui impose : q.j(q) = 0.
On introduit la base : (qˆ,qˆ⊥,zˆ) ou` qˆ⊥ est le vecteur unitaire perpendiculaire a` q et appartenant aux plans
de diffusion et zˆ le vecteur unitaire perpendiculaire au plan de diffusion. La distribution de courant peut
alors se re´e´crire sous la forme :
j(q) = j⊥qˆ⊥ + jz zˆ (4.5)








Pour des neutrons non polarise´s, la section de diffusion magne´tique associe´e aux phases de courant s’e´crit
alors :
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| < Jz(q) > |2 + | < J⊥(q) > |2
q2
δ(q− τ −Q) (4.7)
Partant de l’Eq.4.4, il est possible de calculer pour chacun des domaines le facteur de structure magne´tique.
On reporte le re´sultat du calcul pour les quatre domaines sur la Fig.4.2. Graˆce a` ce calcul, nous connaissons
maintenant l’intensite´ magne´tique dans tout l’espace re´ciproque associe´ a` chacune de ces phases. Nous










Fig. 4.2: Carte de l’intensite´ magne´tique dans le plan re´ciproque (H,K) associe´e aux diffe´rentes
phases repre´sente´es sur la Fig.4.1 : a) phase DDW , b) phase CC-θI c) et d) les deux
domaines de la phase CC-θII (note´s CC − θII,a, CC − θII,b).
4.1.2 Cas de la phase DDW
Nous reportons sur la Fig. 4.2.a) la distribution de l’intensite´ magne´tique dans le plan (H,K) de l’espace
re´ciproque associe´e a` la phase DDW (reporte´e en 4.1 .a)). L’ordre DDW est un ordre orbitalaire AF de
vecteur de propagation Q = QAF, il se caracte´rise donc par des pics magne´tiques de surstructure en position
(H/2,K/2). Bien qu’il y ait une contribution magne´tique en position (H/2,K/2), celle-ci est tre`s diffe´rente
de celle observe´e dans le cas de l’AF de spin du compose´ a` dopage nul.
En effet, la phase DDW se distingue du cas de l’ordre AF de spin au moins de deux manie`res. Tout
d’abord, dans le cas de DDW , les moments associe´s aux boucles de courant pointent perpendiculairement
au plan CuO2 alors que dans le cas de l’AF de spin les moments sont oriente´s dans le plan (le long de a
∗
ou b∗), c’est-a`-dire a` 90◦ de la direction c∗. Ensuite, le facteur de forme du signal est tre`s diffe´rent. Cet
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argument a e´te´ de´veloppe´ par S.Chakraverty [212, 213] et dans [214]. Dans le cas de l’AF orbitalaire, la taille
caracte´ristique de la boucle de courant est de l’ordre de la distance O-Cu (a=3.85A˚) alors que dans le cas de
l’AF de spin la taille caracte´ristique de l’orbite atomique est de l’ordre de a0=0.5A˚. La conse´quence directe
de cette diffe´rence de taille caracte´ristique est que dans l’espace re´ciproque l’intensite´ magne´tique associe´e
a` la phase DDW de´croˆıt beaucoup plus vite que pour un ordre AF de spin e´quivalent. Pour illustrer cette
diffe´rence, on repre´sente sur la Fig.4.3.a) l’e´volution de l’intensite´ magne´tique normalise´e pour un ordre AF
orbitalaire de vecteur de propagation QAF et pour un ordre de spin AF e´quivalent (chaque boucle de courant
est remplace´e par un spin au centre de la maille avec comme facteur de forme celui Cu2+, le sens du courant
impose la direction du moment). Le rapport d’intensite´ pour la phase DDW entre les raies (0.5,0.5,0) et
(1.5,1.5,0) est de 80 alors que dans le cas de la distribution de spin e´quivalente le rapport est de 3.
!" #" $$%!!
Fig. 4.3: a) Evolution de l’intensite´ magne´tique le long de la direction (1,1,0) pour la phase
DDW et pour le mode`le de spin e´quivalent (le facteur de forme est pris e´gal a` celui
du cuivre Cu2+). b) Evolution de l’intensite´ magne´tique le long de la direction (1,0,0)
pour la phase CC-θII et pour le mode`le de spin e´quivalent (le facteur de forme est
pris e´gal a` celui du cuivre Cu2+.
D’un point de vue expe´rimental, plusieurs e´tudes reportent l’observation d’un ordre AF dans le re´gime
sous-dope´ du supraconducteur YBa2Cu3O6+x[160, 215]. Ge´ne´ralement, la tempe´rature de Ne´el observe´e
(proche de la tempe´rature ambiante) est plus grande que Tc et le moment associe´ a` l’ordre AF est compris
entre 0.05 et 0.02 µB . Une analyse de polarisation longitudinale re´ve`le que les moments sont principalement
aligne´s dans le plan CuO2, comme dans le cas du compose´ non dope´. Cependant, ce type d’ordre n’a pas
e´te´ reporte´ pour un e´chantillon de dopage e´quivalent [216] (selon [216] il n’existe pas de moments a` moins
de 0.003 µB). Ainsi, il semble que l’ordre AF observe´ dans [215, 160] ne soit pas une proprie´te´ ge´ne´rique du
re´gime sous-dope´. Ne´anmoins, Mook et al. [217] on reporte´ l’existence d’un ordre AF pre´sentant les deux
caracte´ristiques de la phase DDW. Cependant, le moment de´duit est de l’ordre de 0.0025µB , c’est-a`-dire la
limite de de´tection expe´rimentale en neutrons non polarise´s, reporte´e par Stocks. Cette e´tude en neutrons
polarise´s n’a porte´ que sur un e´chantillon et sur quelques pics de Bragg. Cette e´tude ne permet pas a` elle
seule de conclure de fac¸on de´finitive sur l’e´volution du signal avec Q. De plus, il est aussi important de
noter que si une brisure de syme´trie de translation existait, les mesures d’ARPES devraient indiquer un
de´doublement de la zone de Brillouin. Finalement, en raison du manque de reproductibilite´ des mesures de
diffusion neutrons ainsi que de l’absence de brisure de syme´trie de translation, il n’y a pas a` ce jour de preuve
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que le phase DDW de´crive la phase de pseudogap.
4.1.3 Cas de la phase CC − θI
Contrairement au cas de la phase DDW, les phases CC ne brisent pas la syme´trie de translation (le vecteur
de propagation est Q = 0), il n’y a donc aucun nouveau pic de Bragg. Comme on peut le voir sur la Fig.4.2
b), c) et d) ou` l’on reporte l’intensite´ magne´tique dans le plan (H,K) de l’espace re´ciproque, la contribution
magne´tique associe´e aux phases CC se superpose aux pics de Bragg nucle´aires. Dans le cas de la phase
CC − θI , on a deux domaines qui correspondent aux deux sens de parcours du courant (sens horaire et anti-
horaire). L’existence de ces deux domaines implique qu’il n’existe aucun terme d’interfe´rence entre les termes
de diffusion nucle´aire et magne´tique. La section efficace de diffusion magne´tique est donc proportionnelle a`
B2. Il n’est pas possible de se´parer ces deux domaines par diffusion de neutrons. On repre´sente l’un des deux
domaines sur la Fig.4.1.b). Le motif de la phase CC − θI brise une syme´trie miroir. Le plan miroir brise´ est
note´ mˆ et est de´fini par xˆ=0 et yˆ=0. On retrouve ces miroirs brise´s dans la Fig.4.2.b).
A partir des e´quations de l’Annexe A.1, il est clair que la distribution de courant est nulle pour H=0
ou K=0. L’intensite´ magne´tique sera donc nulle le long de ces deux directions. L’intensite´ magne´tique est
en revanche non nulle et maximale le long de la direction H = ±K. Pour un moment typique de 0.1µB
par boucle de courant, l’intensite´ magne´tique attendue est de l’ordre de 10−4 fois plus faible que l’intensite´
nucle´aire. La mise en e´vidence expe´rimentale de telles phases est donc tre`s de´licate. Une fac¸on de ramener
ce rapport dans des proportions expe´rimentalement mesurables est d’utiliser les neutrons polarise´s.
En particulier, une expe´rience en neutrons polarise´s a e´te´ re´alise´e par S.H Lee et al.[218] afin de tes-
ter la phase CC − θI . L’e´tude a e´te´ re´alise´e sur deux e´chantillons sous-dope´s de La2−xSrxCuO4 pour
x=0.075 (Tc=10K) et x=0.1 et un e´chantillon sous-dope´ de YBa2Cu3O6.5 (Tc=52K). Le maximum d’in-
tensite´ magne´tique dans le cas particulier de la phase CC − θI est atteint pour (H,K)=(1,1). L’expe´rience a
donc e´te´ re´alise´e dans le plan de diffusion (H,H,L). On reporte sur la Fig.4.4.a) l’e´volution de la largeur du pic
de Bragg pour un e´chantillon de La2−xSrxCuO4 en fonction de la tempe´rature pour deux polarisations des
neutrons (HF : horizontal field, c’est-a`-dire P//Qˆ et VF : vertical field c’est-a`-dire P//zˆ). Comme on peut le
voir, la mesure est complique´e par la transition cristallographique te´tragonale orthorhombique qui va affecter
la largeur du pic de Bragg nucle´aire. Ne´anmoins, le rapport de flipping en fonction de la tempe´rature, reporte´
en Fig.4.4 b), est constant. Les auteurs concluent qu’il n’y a aucun signal pour la formation de boucles de
courant de syme´trie CC − θI a` une pre´cision de 0.1µB . Dans le cas de l’e´chantillon YBa2Cu3O6.5, la conclu-
sion est la meˆme mais avec une pre´cision de 0.01µB . Il est important de noter que dans leur mode´lisation,
ceux-ci ont suppose´ que le syste`me e´tait mono domaine. Ainsi, l’intensite´ magne´tique est proportionnelle a`
M (ou` M est le moment magne´tique associe´ a` une boucle de courant) et non a` M2 comme dans le cas ou`
l’on tient compte des deux domaines. Cependant, rien ne justifie cette hypothe`se. Ainsi dans l’hypothe`se de
deux domaines e´quivalents, on de´duirait de leur mesure un borne supe´rieure du moment de l’ordre de 0.1µB ,
c’est-a`-dire de l’ordre de grandeur du moment pre´dit par la the´orie [43]. En d’autres termes, cette mesure
ne peut pas eˆtre conside´re´e comme suffisante pour exclure la phase CC − θI .
4.1.4 Cas de la phase CC − θII
Dans le cas de la phase CC − θII , il y a deux types de syme´tries miroir brise´es, et donc quatre domaines.
Pour chacune de ces syme´tries brise´s, il existe deux domaines correspondant au sens de rotation du courant.
Comme dans le cas des autres phases, ceci entraˆıne qu’il n’y pas de terme d’interfe´rence entre la diffusion
nucle´aire et magne´tique, l’intensite´ magne´tique est donc proportionnelle a` B2. Dans notre description, on ne
tiendra donc pas compte du sens particulier du courant. Pour la phase CC−θII , les deux miroirs brise´s sont
xˆ = yˆ et xˆ = −yˆ. On repre´sente les deux domaines associe´s a` ces deux plans miroirs, note´s Da et Db, sur la
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Fig. 4.4: a) Largeur de la raie (1,1,0) en fonction de la tempe´rature mesure´e par S.H. Lee et al.
[218] b) Rapport de flipping en fonction de la tempe´rature mesure´ sur la raie (1,1,0)
pour les deux polarisations P//qˆ (HF) et P//zˆ (VF). c) E´volution en tempe´rature du
terme dichro¨ıque D (D = IR−ILIR+IL ou` IR et IL correspondent respectivement a` l’intensite´
de la lumie`re polarise´e gauche et droite) pour un e´chantillon sous-dope´ (en rouge) et
pour un e´chantillon surdope´ (en bleu) d’apre`s [219]. d) Diagramme de phase de´duit
des mesures de dichro¨ısme. Les points bleus correspondent au cas ou` aucun effet n’a
e´te´ observe´ et les points rouges correspondent au cas ou` un effet dichro¨ıque a e´te´
observe´.
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Fig.4.1.c) et d). Bien entendu, les diffe´rents plans miroirs brise´s pour les phases CC − θII,a et CC − θII,b se
retrouvent dans l’espace re´ciproque de chacune de ces phases. On reporte sur la Fig.4.2.c) et d) l’intensite´
magne´tique associe´e a` chacun des deux domaines de la phase Da et Db. Les diffe´rents plans miroirs brise´s,
perdus pour les phases CC − θII,a et CC − θII,b, se retrouvent dans l’espace re´ciproque de chacune de ces
phases. Les deux domaines e´tant e´quiprobables, l’intensite´ magne´tique diffuse´e sera la somme de l’intensite´

















Le facteur de structure magne´tique total est reporte´ sur la Fig.4.6.b). Quelle que soit la fac¸on de de´crire
les moments magne´tiques, les pics magne´tiques caracte´ristiques des deux phases CC propose´es par Simon et
al.[210] sont a` 45◦ les uns des autres dans l’espace re´ciproque : pour la phase CC-θI , le maximum d’intensite´
est attendu sur les raies (1,1,L), pour la phase phase CC-θII le maximum d’intensite´ est attendu sur
les raies (1,0,L)(=(0,1,L)). Les e´tudes pre´ce´dentes en diffraction de neutrons polarise´s ce sont concentre´es
sur les pics de Bragg (1,1,L). De plus, il faut noter que le moment net par cellule e´le´mentaire CuO2 est nul, il
n’y a donc aucune intensite´ en (0,0,L) (comme on peut le voir sur la Fig.4.2), ce qui est fondamentalement
diffe´rent du cas du ferromagne´tisme. Dans le cas du ferromagne´tisme, on attend une contribution magne´tique
e´quivalente quel que soit le pic de Bragg (H,K) conside´re´.
E´quivalence distribution de courant - distribution de moment
Jusqu’a` pre´sent, on a de´crit le facteur de structure magne´tique en partant de la distribution de courant
associe´e a` chacune des phases. Il existe une stricte e´quivalence entre la description en termes de distribution
de courant et celle en termes de distribution de moments. Il est en effet possible de de´finir une distribution
de moment associe´e a` chacune des distributions de courant que nous venons de discuter. Nous proposons ici
une telle description dans le cas de la phase CC-θII . Cette description sera utile pour comparer la section
efficace de diffusion magne´tique de la phase CC-θII et celle d’une distribution de spins donne´e.
D’apre`s les e´quations de Maxwell, on a : ∇×M = J. Partant de la distribution de courant associe´e a` la
phase CC − θII , on reporte dans l’Annexe A.4 la distribution de moment de´duite. Comme on le repre´sente
sur la Fig.4.5, la distribution de courant de la phase CC − θII pour le domaine Da est e´quivalente a` une
distribution de moment avec un moment M en (x0,x0) (ou` x0 correspond au centre de la boucle de courant)
et un moment −M en (−x0,−x0). La situation est similaire pour le domaine Db, excepte´ que les moments
sont positionne´s respectivement en (x0,−x0) et (−x0,x0). La distribution de moment calcule´e dans l’Annexe
A.4 permet de de´terminer ou` se situe le moment dans une image de moment ponctuel. La moyenne de x sur
la distribution de moment permet d’obtenir que x0=0.18 en unite´ de a. Ce re´sultat est en accord avec la
position du centre de masse du triangle.
On associe un facteur de forme f(q) (f(0)=1) a` chaque moment M qui, dans le cas d’une distribution de
spin, correspond a` la transforme´e de Fourier de l’orbitale magne´tique atomique. Ici f(q) est pris comme un
facteur de forme ad− hoc. On suppose que le facteur de forme associe´ au moment en (x0,x0) ((x0,−x0)) et
le facteur de forme associe´ au moment (-x0,-x0) ((-x0,x0)) pour le domaine Da( respectivement Db) sont les
meˆmes. Cette proposition est fausse dans le cas de la phase CC − θII , les facteurs de formes sont en fait
complexes conjugue´s. Cependant cette proposition est vraie dans le cas d’une distribution de spin. Ainsi le
champ magne´tique associe´ a` une telle distribution de spins s’e´crit :
B(q) = 4 f(q) β(L) sin(2πx0H) sin(2πx0K)(qˆ ∧M ∧ qˆ) (4.9)
Le signe ± correspond aux deux domaines Da et Db respectivement. Partant de l’Eq.4.9, on repre´sente
sur la Fig.4.3.b) l’e´volution de l’intensite´ magne´tique normalise´e pour l’ordre de spin pre´cedement discute´
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Fig. 4.5: Sche´ma indiquant la distribution de spin e´quivalente a` la distribution de courant de
la phase CC − θII,a. Chaque boucle de courant est substitue´e par un spin au centre
du triangle, la direction du moment est alors fixe´e par le sens de parcours du courant
(horaire ou anti-horaire)
(en points verts), avec pour facteur de forme celui du Cu2+ repre´sente´ en points bleus et comme facteur
de structure sin(2πx0H) sin(2πx0K) repre´sente´ en points jaunes. On reporte e´galement sur cette figure
l’intensite´ magne´tique normalise´e pour la phase CC-θII (en ligne rouge). Tout comme dans le cas de la phase
DDW, l’intensite´ magne´tique de´croˆıt plus rapidement quand q augmente dans le cas de la phase CC-θII que
dans le cas d’un mode`le de spin. Cet effet est ne´anmoins beaucoup moins marque´ que dans le cas de la phase
DDW. En effet, le rapport d’intensite´ pour la phase CC-θII entre les raies (1,0,0) et (2,0,0) est de 4.2 alors
que le rapport est de 3.5 dans le cas de distribution de spin e´quivalente.
Une autre fac¸on de se rendre compte de la faible diffe´rence entre ces deux rapports est de repre´senter,
comme sur la Fig.4.6, l’e´volution de l’intensite´ magne´tique dans le plan (H,K) pour la distribution de spin
pre´ce´demment discute´e (Fig.4.6 a)) et pour la phase CC − θII (Fig.4.6 b)). Pour chaque distribution, on a
pris en compte l’effet des domaines en appliquant l’Eq.4.8. Dans les deux cas, l’intensite´ magne´tique est non
nulle en (H,0), (H,±H) et (0,K). La comparaison de ces deux figures montre la tre`s grande similarite´ dans
l’e´volution en q des intensite´s magne´tiques malgre´ des origines diffe´rentes. On peut ne´anmoins constater une
diffe´rence : le long de la direction (H,2H,L) il n’y a aucune intensite´ magne´tique sur la Fig.4.6.b) (phase
CC − θII) alors que ce n’est pas le cas sur la Fig.4.6.a) (distribution de spin). En fait, a` cause de la forme
particulie`re de la distribution de courant, la diffusion magne´tique de neutrons sera non nulle uniquement
le long des trois directions suivantes : q = (0,K, L), (H, 0, L), (H,±H,L). Cette proprie´te´ n’est lie´e qu’a` la
forme particulie`re de la distribution de courant : elle pourra donc eˆtre utilise´e comme crite`re caracte´ristique
de la phase CC-θII .
Finalement, cette discussion permet de mettre en e´vidence deux faits. Tout d’abord, contrairement a` une
distribution de moments localise´s, la se´paration entre facteur de forme et facteur de structure n’est pas
tre`s e´vidente pour les phases CC. Ne´anmoins, notre mode´lisation montre que les e´volutions de l’intensite´
magne´tique dans le plan (H,K) de la phase CC − θII et de sa distribution de spin e´quivalente sont assez
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proches. Cette mode´lisation est inte´ressante car elle permet de discuter de fac¸on plus simple ce type d’ordre
et de mettre en e´vidence les diffe´rences avec d’autres distributions de spins.
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Fig. 4.6: Carte de l’intensite´ magne´tique dans le plan de l’espace re´ciproque (H,K) pour a) la
distribution de spin compatible avec la phase CC−θII , b) pour la phase CC−θII . Dans
les deux cas, on a tenu compte des deux domaines suivant Eq.4.8
Signature expe´rimentale associe´e a` la phase CC − θII
Les phases CC brisent la syme´trie de renversement de temps. Comme on la vu, cette brisure de syme´trie
s’accompagne de la brisure de syme´trie de certains miroirs. Dans le cas de la phase CC − θI , le miroir brise´
est le miroir mˆ de´fini par x=0 et y=0 (c’est-a`-dire le miroir le long de la liaison Cu-O) et dans le cas de
la phase CC − θII , le miroir brise´ est le miroir mˆ de´fini par x = y ou x = −y (c’est-a`-dire le long de la
diagonale de la direction Cu-O). Afin de tester l’hypothe`se de la violation de renversement du temps dans la
phase de pseudogap, une nouvelle technique expe´rimentale a e´te´ propose´e : la photo-e´mission re´solue en angle
en lumie`re polarise´e circulairement [219]. En effet, sous certaines conditions, il est possible d’interpre´ter la
diffe´rence d’intensite´ entre la lumie`re polarise´e gauche et droite comme l’existence d’une brisure de syme´trie
miroir. Conside´rons le cas suivant : soit pˆ un vecteur du miroir plan, nˆ la direction de polarisation du photon
incident appartenant au plan miroir, et k le moment de l’e´lectron qui se propage dans le re´seau. Alors,
D = IR−ILIR+IL=0 si k est coline´aire a` pˆ (IR et IL correspondent respectivement a` l’intensite´ de la lumie`re
polarise´e gauche et droite). Supposons maintenant qu’au-dessous d’une certaine tempe´rature, les syme´tries
de renversement de temps et la syme´trie miroir mˆ soient brise´es. Dans ce cas, il a e´te´ montre´ [220] qu’il y aura
une diffe´rence entre IR et IL (toujours pour k appartenant a` mˆ). Cet effet est proportionnel au parame`tre
d’ordre associe´ a` la transition de phase.
Ainsi, par la mesure de D a` travers tout le diagramme de phase, il est possible en principe de re´ve´ler la
brisure de renversement de temps. Cette expe´rience a e´te´ re´alise´e par A.Kaminsky et al. [219] sur des couches
minces de Bi2Sr2CaCu2O8+δ pour des e´chantillons sous-dope´s de Tc=78,85K et pour un e´chantillon surdope´
de Tc=64K. Nous reportons sur la Fig.4.4 c) la de´pendance en tempe´rature du signal dichro¨ıque mesure´ en
(π,0) pour un e´chantillon sous-dope´ (Tc=85K) en rouge et pour un e´chantillon surdope´ (Tc=64K) en bleu.
Alors que l’e´chantillon surdope´ ne pre´sente aucun signal dichro¨ıque a` toute tempe´rature, l’e´chantillon sous-
dope´ pre´sente un signal dichro¨ıque qui augmente a` partir de T=200K a` mesure que la tempe´rature diminue.
On reporte e´galement sur la Fig.4.4 d) le diagramme de phase du compose´ Bi2Sr2CaCu2O8+δ indiquant la
pre´sence (points diamants rouges) et l’absence de signal dichro¨ıque (points ronds bleus). D’apre`s la Fig. 4.4
d), il existe un signal dichro¨ıque dans la phase sous-dope´e du supraconducteur Bi2Sr2CaCu2O8+δ, ce signal
apparaˆıt seulement dans la phase sous-dope´e, les tempe´ratures de transition de´duites de ces mesures sont
compatibles avec les tempe´ratures de la phase de pseudogap. Toutes les mesures reporte´es dans [219] ont e´te´
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re´alise´es au point M=(0,π) ou (π,0), le miroir brise´ est donc celui associe´ a` la phase CC − θII .
Ces re´sultats n’ont pas e´te´ confirme´s par l’e´quipe de S.Borisenko [221]. En effet, celle-ci attribue le signal
dichro¨ıque a` la superstructure e´lectronique des plans BiO que nous avons discute´e dans la partie 2.4.1. Dans
leur e´chantillon de Bi2Sr2CaCu2O8+δ dope´ au Pb (afin de re´duire l’effet de la superstructure), cette e´quipe
ne trouve aucun signal dichro¨ıque au point (π,0). Jusqu’a` pre´sent, aucune autre e´quipe de photo-e´mission
ne s’est inte´resse´e a` ce proble`me. La mise en e´vidence d’une brisure de l’invariance de renversement du
temps par ARPES reste donc controverse´e. Une autre me´thode pour mettre en e´vidence la phase CC − θII
serait d’e´tudier la signature magne´tique spe´cifique de cette phase. Nous nous sommes ainsi inte´resse´s
a` l’e´tude de la phase CC − θII par diffusion de neutrons polarise´s.
4.2 Conditions expe´rimentales pour le test de la phase CC − θII
Le but de l’expe´rience est d’essayer de mettre en e´vidence l’existence d’une contribution magne´tique se
superposant aux pics de Bragg nucle´aires. Toute la difficulte´ de cette expe´rience re´side dans le rapport entre
l’intensite´ magne´tique et l’intensite´ nucle´aire. Typiquement pour un moment magne´tique de 0.1 µB associe´
a` la phase CC − θII , l’intensite´ nucle´aire sera entre 103 a` 104 fois plus intense (en fonction du pic de Bragg
conside´re´). Dans ces conditions, il n’est pas possible de mettre en e´vidence la composante magne´tique.
Il est ne´anmoins possible d’augmenter le rapport signal (l’intensite´ magne´tique) sur bruit (l’intensite´
nucle´aire) graˆce aux neutrons polarise´s. Comme nous l’avons vu dans le chapitre II, si l’expe´rimentateur
est capable de faire la diffe´rence entre les processus SF et NSF pour diffe´rentes polarisations P des neu-
trons, il devient en principe possible de faire la diffe´rence entre les diffusions d’origine nucle´aire et d’origine
magne´tique. Dans cette partie, nous proposons de de´river les sections efficaces de diffusion pour les canaux
SF et NSF pour diffe´rentes polarisations des neutrons ainsi que la fac¸on d’extraire le signal magne´tique des
canaux SF et NSF.
4.2.1 Section efficace dans les canaux SF et NSF
Partant de l’Eq4.1, on propose ici de de´river la section efficace de diffusion dans les canaux SF et NSF en
pre´sence d’un champ magne´tique B(r) dans le solide. Quelle que soit l’origine de la diffusion magne´tique, le
vecteur B(q) est perpendiculaire a` q. On re´crit ainsi B(q) comme :
B(q) = B⊥qˆ⊥ +Bz zˆ (4.10)
En fonction des polarisations des neutrons incident et diffuse´, le champ magne´tique contribuera plus ou
moins a` l’un des deux canaux. En effet, l’intensite´ des neutrons diffuse´s dans le canal SF correspond toujours
a` la composante transverse a` la direction de polarisation des neutrons. La composante du champ paralle`le
a` la polarisation a quant a` elle une contribution dans le canal NSF. Partant de l’Eq. 4.1, on donne ici la
contribution du champ magne´tique dans le canal SF pour les polarisations orthogonales : P//qˆ,P//zˆ et
P//qˆ⊥
< ±|σ.B(q)|∓ >= B⊥ + iBz d’ou` ISF ∝ |B⊥ + iBz|2 pour P//qˆ.
< ±|σ.B(q)|∓ >= iB⊥ d’ou` ISF ∝ |B⊥|2 pour P//zˆ.
< ±|σ.B(q)|∓ >= Bz d’ou` ISF ∝ |Bz|2 pour P//qˆ⊥.
Suivant ces trois relations, l’intensite´ magne´tique observe´e dans le canal SF, note´e Imag ≡ |FM |2, suit une
re`gle de somme pour chacune des trois polarisations :
IP//qˆ = IP//zˆ + IP//qˆ⊥ (4.11)
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Quelle que soit l’origine du champ magne´tique (spin ou orbitalaire) cette re`gle de se´lection est ve´rifie´e. Il
faut noter qu’en pre´sence de chiralite´, l’Eq.4.11 n’est plus vraie[147].
Dans le canal NSF ou` l’e´tat de spin est conserve´ le long de l’axe de quantification, on mesure en plus de la
diffusion nucle´aire, la composante du champ magne´tique paralle`le a` la polarisation du neutron[?]. L’intensite´
dans le canal NSF s’e´crit donc :
|FN (q) + r0
2
< ±|σ.B(q)|± > |2 = |FN (q)± r0
2
B//P (q)|2 (4.12)
ou` FN repre´sente le facteur de structure nucle´aire pre´sente´ dans la partie 2.2.1 On rappelle que dans le cas
ou` la polarisation P//qˆ alors B//P=0. Toute l’intensite´ magne´tique se trouve alors dans le canal SF. Lorsque
la polarisation des neutrons n’est pas paralle`le a` qˆ, on pourrait s’attendre a` une interfe´rence entre le terme
magne´tique et le terme nucle´aire. Cependant, cet effet est annule´ par l’existence de domaines lie´s au sens









|B//P (q)|2)δ(q− τ) (4.13)
Il est clair que le terme magne´tique de l’Eq.4.13 est ne´gligeable compare´ au terme nucle´aire (de l’ordre de 10−3
fois plus faible pour un moment de 0.1µB). L’intensite´ dans le canal NSF est donc seulement repre´sentative
de la diffusion nucle´aire.
4.2.2 De´termination du signal magne´tique
Comme on l’a vu dans la partie 2.3.3, la se´paration entre les canaux SF et NSF devrait eˆtre parfaite.
Cependant, en raison des imperfections des e´le´ments polarisants, il existe toujours une fuite de polarisation
du canal SF (respectivement NSF) dans le canal NSF (respectivement SF). Cette fuite de polarisation est
caracte´rise´e par la valeur du rapport de flipping, note´ R= INSF / ISF . Ainsi pour une valeur donne´e de R,




































, l’intensite´ dans le canal NSF se simplifie.














Selon ce qui vient d’eˆtre pre´sente´, R(T0) correspond au rapport de flipping mesure´ sur un pic de Bragg
au-dessus de la tempe´rature de mise en ordre. R(T0) est pris a` haute tempe´rature ou` le magne´tisme est
suppose´ inexistant.
4.3 Conclusion
Diffe´rents parame`tres d’ordre ont e´te´ propose´s pour de´crire la phase de pseudogap des supraconducteurs a`
haute tempe´rature critique. En particulier, certaines approches postulent l’existence de boucles de courant a`
l’inte´rieur des plans CuO2 [95, 210, 43]. Ces types d’ordres repre´sentent de nouveaux e´tats e´lectroniques de
la matie`re. De fac¸on remarquable, ce type d’ordre peut eˆtre sonde´ par la diffusion de neutrons. En effet, le
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champ magne´tique cre´e´ par les boucles de courant peut se coupler au spin du neutron. Dans ce chapitre, nous
avons de´rive´ la section efficace de diffusion magne´tique associe´e a` trois de ces parame`tres d’ordre : DDW, CC-
θI et CC-θII . La distribution de l’intensite´ magne´tique dans l’espace re´ciproque est principalement controˆle´e
par deux parame`tres : la taille et la syme´trie ponctuelle de la boucle de courant. Ainsi, la distribution de
l’intensite´ associe´e a` chacun de ces ordres originaux est assez diffe´rente de la distribution d’un ordre de spin
e´quivalent (en particulier dans le cas de la phase DDW). Pour chacune de ces phases, diffe´rentes expe´riences
ont e´te´ re´alise´es. A ce jour, il n’existe pas d’expe´rience e´tablissant l’existence de l’une de ces phases. Ces
dans ces conditions que nous sommes inte´resse´s a` la phase CC-θII propose´e par C.Varma, qui n’avait jusqu’a`
pre´sent jamais e´te´ teste´e par diffusion de neutrons. Nous reportons dans les deux prochains chapitres l’e´tude
par diffusion de neutrons polarise´s de la phase de pseudogap des compose´s YBa2Cu3O6+x et La2−xSrxCuO4.
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5 E´tude de la phase de pseudogap du compose´
YBa2Cu3O6+x par diffraction de neutrons
polarise´s (DNP)
Dans cette partie, nous reportons nos re´sultat sur l’e´tude de la phase de pseudogap du compose´ YBa2Cu3O6+x
par diffraction de neutrons polarise´s (DNP). Avant de pre´senter nos re´sultats, nous pre´cisons dans une
premie`re partie les conditions expe´rimentales choisies pour essayer de mettre en e´vidence l’existence d’un
ordre magne´tique de type CC − θII . Nous finirons cette partie par une discussion de nos re´sultat.
5.1 Ordre magne´tique dans la phase de pseudogap du compose´
YBa2Cu3O6+x : hypothe`se de travail
D’apre`s la partie 4.1.4, on attend un maximum d’intensite´ magne´tique sur le pic de Bragg planaire (0,1)
(ou (1,0)) pour la phase CC− θII . Il est important de noter que notre mode´lisation est partie de l’hypothe`se
d’un ordre a` longue porte´. Bien que la phase CC− θII soit spe´cifique au plan CuO2, la structure magne´tique
recherche´e est a` priori tridimensionelle, il faut ainsi pre´ciser la valeur de L (c’est-a`-dire pre´ciser la corre´lation
le long de l’axe c) pour laquelle la mesure doit eˆtre effectue´e.
5.1.1 Sur quel pic de Bragg faire la mesure ?
Dans le cas du spectrome`tre 4F1, le rapport de flipping typique est de l’ordre de 40 a` 50 en fonction
de l’e´chantillon conside´re´, c’est-a`-dire que meˆme en configuration neutrons polarise´s, la majeur partie de
l’intensite´ du canal SF vient de la fuite de polarisation du canal NSF. Ainsi, afin d’augmenter notre chance
de mettre en e´vidence une contribution magne´tique, nous devons connaˆıtre le pic de bragg nucle´aire le plus
faible ou` l’on attend un signal magne´tique pour la phase CC − θII . Le facteur de structure magne´tique
est maximal le long de la direction (0,1,L) (≡ (1, 0, L) dans le cas des e´chantillons macle´s. La valeur la
plus ade´quate en L est controˆle´e par β(L)q (c’est-a`-dire la fonction de L qui caracte´rise le couplage dans
le bi-plan de la phase CC − θII). En fonction du couplage entre les bi-plans CuO2, le facteur de structure
magne´tique sera maximal en L=0 ou L=2. Dans les deux cas, il y aura une contribution magne´tique en L=1.
Ensuite, l’e´tude de l’intensite´ nucle´aire le long de la direction (0,1,L) pour l’e´chantillon A( YBa2Cu3O6.5 voir
Tab.2.2), reporte´e sur la Fig.5.1, montre que le pic de Bragg nucle´aire pour L=1 est assez faible. La valeur
L=1 est donc la valeur qui pre´sente le meilleur compromis entre un signal magne´tique non nul (quel que soit
le couplage dans le bi-plan) et un pic de Bragg nucle´aire aussi faible que possible. De plus, il est important
de noter que dans le cas des e´chantillons de´macle´s, l’intensite´ est plus faible en (0,1,1) qu’en (1,0,1) en raison
de la contribution des chaˆınes CuO, alors qu’aucune diffe´rence n’est attendue du point de vue de la structure
magne´tique. Ainsi, l’e´tude de la raie (0,1,1) pour un e´chantillon de´macle´ est la plus favorable.
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Fig. 5.1: Intensite´ dans le canal Non Spin Flip le long de la direction (0,1,L) a` T=290K pour
l’e´chantillon A (voir Tab.2.2)
Comment proce´der pour l’acquisition des donne´es ?
Dans le cas particulier de la raie (0,1,1), le rapport entre l’intensite´ magne´tique et l’intensite´ nucle´aire
est de l’ordre de 1/500 a` 1/1000. Ainsi, si l’on travaille avec un rapport de flipping de 50, le rapport entre
le signal magne´tique et la fuite de polarisation dans le canal spin flip est de l’ordre de 10%. Meˆme avec
un bon rapport de flipping de l’ordre de 50, l’intensite´ dans le canal SF est principalement domine´e par la
fuite de polarisation du canal NSF, c’est-a`-dire par l’intensite´ nucle´aire. Ici, la premie`re difficulte´ vient de la
stabilite´ du rapport de flipping en fonction de la tempe´rature. En effet, on cherche a` mettre en e´vidence une
variation du rapport de flipping de l’ordre de 2 sur une large gamme de tempe´rature. Il est donc indispensable
d’avoir une barre d’erreur relativement faible. Cela ne´cessite donc un long temps d’acquisition pour chaque
tempe´rature. Ensuite, meˆme avec un rapport de flipping (FR) de l’ordre de 50, l’intensite´ SF est domine´e
par la fuite l’intensite´ du pic de Bragg. Il est donc fondamental de controˆler les fluctuations de ce bruit de
fond a` plus de 10%. Nous pre´sentons ici les conditions dans lesquelles ces fluctuations sont les plus re´duites :
1. les mouvements du spectrome`tre sont minimise´s (ide´alement le spectrome`tre ne bouge pas)
2. aucun diaphragme n’est utilise´, ni avant, ni apre`s l’e´chantillon
3. on travaille avec une re´solution large en Q pour l’e´tude d’un pic de Bragg (pas de collimation,
ki=2.662A˚
−1)) afin d’inte´grer au maximum les variations thermiques des parame`tres du re´seau
4. l’e´volution du canal NSF doit eˆtre homoge`ne sur toute la gamme de tempe´rature. Le canal NSF doit
suivre l’e´volution line´aire du facteur Debye-Weller
L’acquisition des donne´es est faite en continu en fonction de la tempe´rature. Pour chaque tempe´rature,
on se place sur le maximum de la raie (0,1,1), on mesure ensuite les intensite´s SF et NSF. Afin d’avoir une
statistique e´quivalente, on compte le canal SF vingt fois plus longtemps que le canal NSF.
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5.1.2 Pre´sentations des e´chantillons
Dans le but de tester la phase CC−θII , nous avons e´tudie´ des e´chantillons de diffe´rents dopages et origines.
Cette e´tude a e´te´ re´alise´e sur la famille de compose´s Y1−yCayBa2Cu3O6+x pour un dopage allant de y=0 et
x=0.5 (phase sous dope´) a` y=0.15 et x=1 (phase surdope´). Tous les e´chantillons e´tudie´s sont e´nume´re´s dans
le Tab.2.2.
5.2 Re´sultats
Les conditions expe´rimentales e´tant pre´cise´es, nous pre´sentons dans cette partie nos principaux re´sultats
concernant l’e´tude de la phase CC − θII comme candidat e´ventuel pour la phase de pseudogap du compose´
YBa2Cu3O6+x. Nous reportons dans la premie`re partie les re´sultats de l’e´tude de la raie (0,1,1) par diffraction
de neutrons polarise´s dans le compose´ (Y,Ca)Ba2Cu3O6+x pour la polarisation P//Q. Nous reportons dans
une deuxie`me partie le re´sultat de l’analyse comple`te de polarisation longitudinale. Nous reportons ensuite
l’e´tude sur d’autres pics de Bragg.
5.2.1 Cas de la polarisation P//Q pour Q=(011)
Nous avons commence´ par l’e´tude des pics de Bragg qui pre´sentent la meilleure configuration, c’est-a`-
dire la pic de Bragg ou` l’intensite´ magne´tique est maximale et l’intensite´ nucle´aire est minimale. Ces deux
conditions sont satisfaites pour la raie (011) de l’e´chantillon sous-dope´ (C) avec une polarisation P//Q
ou` tout le signal magne´tique est dans le canal spin flip. Les de´pendances en tempe´rature du canal SF et
NSF mesure´es en (011) sont reporte´es sur la Fig.5.2. Les intensite´s dans les deux canaux ont e´te´ ajuste´es
a` la meˆme valeur a` 300K par la valeur du rapport de flipping. On suppose donc qu’il n’y a aucun signal
magne´tique au-dessus de 300K. De la tempe´rature ambiante (300K) a` 10K, l’intensite´ NSF augmente de
fac¸on tre`s continue a` mesure que l’on refroidit. Jusqu’a` 220K, le canal SF pre´sente la meˆme e´volution, au-
dessous de 220K l’intensite´ SF s’e´carte de l’e´volution quasi line´aire du canal NSF, indiquant ainsi l’apparition
d’une contribution supple´mentaire dans le canal SF. Dans la Fig.5.2, on reporte les meˆmes re´sultats pour les
e´chantillons macle´s (B) et (D). Dans les deux cas, la meˆme e´volution des canaux SF et NSF est observe´e :
au-dessous d’une certaine tempe´rature note´e Tmag, une contribution supple´mentaire apparaˆıt dans le canal
SF. Avant de discuter la nature de cette contribution supple´mentaire dans le canal SF, nous discuterons
l’e´volution en tempe´rature du canal NSF.
Le facteur Debye-Weller
On a vu dans le chapitre 2 que l’intensite´ NSF est controˆle´e par le facteur de structure nucle´aire lorsque
P//Q. Ainsi l’e´volution en tempe´rature du canal NSF est controˆle´e par l’e´volution en tempe´rature du pic
de Bragg nucle´aire. De fac¸on plus pre´cise, on a : INSF = |FN (Q)|2 FN =
∑
d bd exp(−Wd(Q)) exp−(iQ.d)
ou` bd est la longueur de diffusion de l’atome situe´ a` la position d et Wd est le facteur Debye-Weller. Pour
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d >33) qui repre´sentent le de´placement moyen au carre´ du d ie`me atome
de la maille e´le´mentaire le long de l’axe a∗ (respectivement le long de b∗, c∗). Dans le cas du compose´
YBa2Cu3O6+x, on a : Qb = 2π/b=1.63 A˚
−1 and Qc = 2π/c=0.53 A˚
−1
Pour chaque atome, la de´pendance en tempe´rature Uii =< u
2
d >ii a e´te´ mesure´e dans YBa2Cu3O6.5 par
des mesures de diffraction de neutrons sur monocristal [222]. Ces mesures ont e´te´ re´alise´es pour diffe´rentes
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Fig. 5.2: a) Evolution en tempe´rature de l’intensite´ SF (points rouges) et de l’intensite´ NSF
(points bleus ouverts) pour l’e´chantillon B pour une polarisations du neutron P//Q.
La ligne bleue correspond a` l’e´volution de l’intensite´ NSF attendue par l’effet Debye-
Weller. b) meˆme chose que en a) pour l’e´chantillon C
tempe´ratures mais la de´pendance en tempe´rature peut facilement eˆtre extrapole´e par une de´pendance line´aire,
comme cela est repre´sente´ dans l’Appendice.A.5. Une fois la de´pendance en tempe´rature des Uii,d connue, on
peut utiliser l’Eq.5.2.1 pour remonter a` Wd puis a` l’e´volution en tempe´rature de la raie e´tudie´e. On reporte en
trait bleu sur la Fig.5.2 la de´pendance en tempe´rature du facteur Debye Weller pour les e´chantillons macle´s
et de´macle´s (voir l’appendice A.5 pour la diffe´rence). Dans tous les cas, la comparaison entre la mesure et
le calcul est assez bonne. En particulier, ceci montre que l’on maˆıtrise l’e´volution en tempe´rature du canal
NSF a` la statistique pre`s. Ne´anmoins, l’accord est moins bon dans le cas de l’e´chantillons macle´ B. Dans
ce cas, l’intensite´ calcule´e augmente plus vite que la mesure lorsque l’on refroidit. Ici, il faut remarquer que
l’effet du facteur Debye Weller est plus large que dans le cas des e´chantillons de´macle´s car le de´placement
moyen des atomes d’oxyge`ne des chaˆınes Cu-O est particulie`rement grand par rapport aux autres atomes
[222]. De fait, l’organisation des atomes d’oxyge`ne dans les chaˆınes aura un effet significatif sur Wd. On
peut donc suspecter que la surestimation du facteur Debye-Weller pour les e´chantillons macle´s est lie´e a` une
mauvaise prise en compte des chaˆınes. Quoiqu’il en soit, l’intensite´ SF augmente toujours plus rapidement
que celle pre´dite par le facteur Debye Weller. Cette e´tude pourrait en principe eˆtre ge´ne´ralise´e a` l’ensemble
des e´chantillons, il faudrait pour cela connaˆıtre pre´cise´ment l’e´volution en tempe´rature de Uii =< u
2
d >ii et
l’organisation des oxyge`nes dans les chaˆınes CuO pour chacun de ces dopages.
Bragg (011) P//Q
Nous avons prouve´ que l’intensite´ NSF suit a` peu pre`s le comportement attendu et nous nous inte´ressons
maintenant au comportement anormal du canal SF. Ce comportement n’apparaˆıt qu’a` basse tempe´rature
et, dans le canal SF, cette contribution est d’origine magne´tique. Comme on l’a vu dans la partie 4.2.2, il
est possible d’extraire un signal magne´tique Imag du canal SF a` partir de l’Eq.4.15.





R(T0) est une constante de´finie par la valeur moyenne des rapports de flipping autour de la tempe´rature
ambiante T0=290±10K pour les e´chantillons B-E. Pour l’e´chantillon A, on doit de´finir une tempe´rature T0
plus haute car l’e´volution thermique de Inorm indique encore un changement jusqu’a` la tempe´rature ambiante.
Imag est proportionnelle a` l’intensite´ du pic de Bragg, on peut donc la mettre en unite´s absolues (mbarns)
dans la mesure ou` l’on connaˆıt le facteur de structure nucle´aire. Afin de comparer tous les e´chantillons entre
eux, il faut normaliser les intensite´s mesure´es a` un pic de Bragg commun. Les pics de Bragg (011) ou (101) (qui
sont e´quivalents dans le cas des e´chantillons macle´s) ne peuvent pas eˆtre utilise´s pour diffe´rentes raisons. Tout
d’abord, l’intensite´ nucle´aire de ces pics de Bragg de´pend fortement de la concentration en oxyge`ne. Ensuite, il
est difficile de comparer des e´chantillons macle´s et de´macle´s car les deux types d’e´chantillons ont des facteurs
de structure diffe´rents. Ainsi, on utilise la raie de Bragg (004) qui posse`de un facteur de structure nucle´aire
inde´pendant du dopage et du maclage. Le calcul du facteur de structure donne : |FN |2(004) = 7 barns[223].
On re´e´crit alors le facteur de structure nucle´aire de l’Eq. 5.2 comme : |FN |2(01L) = 7INSF (01L)/INSF (004).
Nous utilisons cette formule pour normaliser tous les e´chantillons.
On reporte sur la Fig.5.3.a) l’intensite´ magne´tique pour P//Q de´duite de l’ Eq. 5.2 pour les e´chantillons
A a` E. On observe seulement une contribution magne´tique sur le pic de Bragg (011) pour les e´chantillons
sous-dope´s. L’amplitude de l’effet diminue a` mesure que le dopage augmente. Le signal a disparu dans la
phase surdope´e pour l’e´chantillon (E) ou` Inorm est constante avec la tempe´rature dans les barres d’erreurs :
c’est le comportement attendu pour un syste`me non-magne´tique. Le fait que l’on observe une diminution
de l’intensite´ avec le dopage et aucun signal dans l’e´chantillon surdope´ qui pre´sente la meˆme structure
cristallographique que les e´chantillons sous-dope´s sugge`re que l’effet observe´ est une spe´cificite´ de la phase
sous-dope´e.
Evolution en tempe´rature du rapport de flipping
La principale difficulte´ expe´rimentale est l’instabilite´ du rapport de flipping en fonction de la tempe´rature
en absence de magne´tisme. La stabilite´ du rapport de flipping est essentielle pour s’assurer que les lignes
de bases des Fig.5.3 sont constantes avec une bonne pre´cision. Le principal proble`me vient du fait que
l’image de l’e´chantillon se de´place le´ge`rement sur l’analyseur de Heusler quand la tempe´rature change en
raison de la variation thermique des parame`tres cristallins. A cause des he´te´roge´ne´ite´s de la polarisation sur
l’analyseur de Heusler, le rapport de flipping pourrait changer. Afin de minimiser cet effet, nous travaillons
a` kf=2.662A˚
−1, c’est-a`-dire une mauvaise re´solution en q pour de la diffraction. Ne´anmoins, on peut se
demander si l’e´volution en tempe´rature des parame`tres cristallins peut produire l’effet observe´.
Afin de re´pondre a` cette question, nous avons e´tudie´ l’e´volution des parame`tres cristallins en fonction
de la tempe´rature de T=10K a` T=300K. A chaque tempe´rature, on a de´termine´ les parame`tres cristallins.
Cette variation est reporte´e sur la Fig.5.4.a) et ajuste´e par une de´pendance line´aire en tempe´rature. Entre
10K et 300K, les variations relatives des axes b et c sont e´gales : ∆bb =
∆c
c =0.5%. On ne discutera dans un
premier temps que l’axe c. Cette variation relative de parame`tre est e´quivalente dans l’espace re´ciproque a`
un de´placement de l’image de : ∆L=0.05% pour L=1.
Inte´ressons nous maintenant a` la variation du rapport de flipping le long de la direction (0,1,L). Comme
on peut le voir sur la Fig.5.4.b), il y a de fortes variations en fonction de L. Autour de L=1, la variation
maximale de´duite est : ∆FR∆L =
52.5−40
0.05 =250. Ainsi, la variation du rapport de flipping associe´e au changement
de parame`tres le long de l’axe c est de : 250*0.0005=0.12. Dans la mesure ou` la variation relative de l’axe
c est la meˆme que celle de b, on suppose que la variation du rapport de flipping associe´ au changement de
parame`tre le long de l’axe b est du meˆme ordre de grandeur : 0.12. A priori, ces deux effets ne vont pas dans
le meˆme sens. On en de´duit donc que la variation en tempe´rature des parame`tres cristallins peut induire au
maximum une variation du rapport de flipping de l’ordre de 0.3. A titre d’exemple dans le cas de l’e´chantillon
(B), cette variation repre´sente 10% de la variation du rapport de flipping que nous observons, elle est en fait
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!" #"
Fig. 5.3: a) De´pendance en tempe´rature de l’intensite´ magne´tique normalise´e, Imag, mesure´e
sur la raie (0,1,1) pour la polarisation P//Q pour les quatre e´chantillons sous-dope´s
(A,B,C,D) et pour l’e´chantillon surdope´ E (points pleins). Imag est de´finie dans l’Eq.5.2.
Imag est exprime´e en mbarns graˆce a` la calibration de la raie (0,0,4) (I004=7 barns) qui
ne de´pend pas du dopage. La ligne correspond a` l’ajustement re´alise´ avec la fonction :
Imag(T ) = (1− ( TTmag )α)β pour T < Tmag. L’intensite´ magne´tique est aussi pre´sente´e pour
la raie (0,0,2) pour les e´chantillons (A) et (C) (points ouverts). b) De´pendance en
tempe´rature de l’intensite´ magne´tique normalise´e, Imag, mesure´e sur la raie (0,1,1)
pour la polarisation P//zˆ pour les quatre e´chantillons sous-dope´s (A,B,C,D). L’ajus-
tement re´alise´ est le meˆme qu’en a). L’intensite´ magne´tique est aussi pre´sente´e pour







Fig. 5.4: a) Evolution du parame`tre cristallin c en fonction de la tempe´rature a` ki=2.662A˚
−1
b) Evolution du rapport de flipping le long de la direction (0, 1, L) a` T=295K pour
l’e´chantillon A.
du meˆme ordre de grandeur que notre barre d’erreur statistique.
Ceci signifie que la ligne de base de Inorm posse`de en fait une faible variation en fonction de la tempe´rature :
1/R(T ) = 1R(T0)+δT=
1
R(T0)
(1−δT ) avec 1/R(T0) ≃ 1/40 = 0.025 et δ=±0.013. Le signe de δ est controˆle´ par
la valeur de la pente du rapport de flipping prise en L=1. Comme on peut le voir sur la 5.4.b), le maximum
du rapport de flipping ne correspond pas toujours au maximum d’intensite´ du pic de Bragg en L=1. On
conclut ainsi que l’effet en tempe´rature de la variation des parame`tres cristallins est faible par rapport a`
l’effet observe´, elle ne peut pas a` elle seule expliquer la variation du rapport de flipping observe´e.
5.2.2 Analyse comple`te de la polarisation
Pour confirmer la nature magne´tique du signal observe´ dans le canal SF, on e´tudie la de´pendance du
signal avec la polarisation du neutron. Pour cela, nous avons re´alise´ des mesures supple´mentaires le long
des directions comple´mentaires a` la direction P//Q, a` savoir P//z (direction verticale) et P//q⊥ (direction
orthogonale a` Q et appartenant au plan de diffusion).
En l’absence de chiralite´, les intensite´s pour les diffe´rentes polarisations doivent suivre la re`gle de somme
des polarisations Eq.4.11. Pour chacune de ces polarisations, nous avons re´alise´ un suivi en tempe´rature pour
l’e´chantillon (B) sur la raie (011).
Nous reportons sur la Fig.5.5 l’intensite´ magne´tique de´duite des mesures pour les trois polarisations. Pour
chacun des trois canaux, on ajuste l’intensite´ magne´tique de´duite de nos mesures par une e´quation de la
forme : Imag(1−( TTmag )α)β+Ibg. On reporte sur la Fig.5.5.a) et b) deux types d’ajustement qu’il est possible
de re´aliser. On reporte dans le Tab.5.1 les parame`tres d’ajustement de la Fig.5.5.a) et b).
Dans le premier cas, on impose Ibg=0 et les meˆmes parame`tres α et β pour chacune des polarisations. On
de´duite alors pour chacune des polarisations une intensite´ magne´tique avec : Imag(P//Q) > Imag(P//z) >
Imag(P ⊥ Q). Dans le deuxie`me cas, on impose seulement les meˆmes parame`tres α et β pour chacune des
polarisations. Dans le cas de la polarisation P//z, Ibg < 0 ce qui revient a` modifier uniquement 1/R(T0)
dans l’Eq.5.2. On de´duit alors pour chacune des polarisations une intensite´ magne´tique avec : Imag(P//Q) ≈
Imag(P//z) et Imag(P ⊥ Q)=0. Quel que soit l’ajustement re´alise´ (cf. Tab.5.1 ), la re`gle de somme des
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Fig. 5.5: De´pendance en tempe´rature de l’intensite´ magne´tique mesure´e sur le pic de Bragg
(0,1,1) de l’e´chantillon (B) pour trois polarisations diffe´rentes des neutrons : P//Q ,
P//z et P//q⊥. La ligne noire correspond a` l’ajustement de chacun des canaux par la
fonction : Imag(T ) = (1− ( TTmag )α)β, les parame`tres α,β et Tmag sont les meˆmes pour les
trois canaux. La ligne rouge correspond au cas ou` le moment serait purement le long
de l’axe c.
Ajustement Imag(P//Q)(Ibg) (mbarns) Imag(P//z) (mbarns) Imag(P ⊥ Q) (mbarns) Tmag α β
1 1.31±0.07 (0) 1.01±0.07 (0) 0.53±0.09(0) 250 4.7 0.9
2 1.31±0.07(0) 1.3±0.07(-0.25) 0 (0.3) 250 4.7 0.9
Tab. 5.1: Parame`tres d’ajustement utilise´s pour les Fig.5.5.a) et b) : pour chacun des ajuste-




polarisations (Eq.4.11) est satisfaite dans la barre d’erreur, de´montrant ainsi l’origine magne´tique du signal.
Ce double ajustement met e´galement en avant le fait que la description pre´cise de l’ordre magne´tique est
assez sensible a` la de´termination du terme R(T0) dans l’Eq.5.2, ou autrement dit a` la position du bruit de
fond pour chacune des polarisations sur la Fig.5.5.a) et b).
Afin de mieux comprendre la nature de cet ordre, nous avons aussi e´tudie´ la polarisation P//z pour les
autres e´chantillons. Les intensite´s magne´tiques de´duites pour les e´chantillons (A),(C) et (D) sont reporte´es
sur la Fig.5.3.b). Dans le cas des e´chantillons macle´s (A) et (D), on se trouve plutoˆt dans la cas de figure ou`
Imag(P//Q) ≈ Imag(P//z) (c’est-a`-dire Fig.5.5.b)) alors que pour l’e´chantillon de´macle´ (C), on se trouve
dans le cas Imag(P//Q) > Imag(P//z) (c’est-a`-dire Fig.5.5.a)). Dans tous les cas, l’intensite´ observe´e est
plus faible ou e´gale a` celle observe´e pour la polarisation P//Q, en accord avec Eq.4.11. De plus, la Tmag
de´duite est en accord avec la polarisation P//Q. Nous proposons de continuer cette discussion dans le cadre
de la phase CC − θII .
Le cas de la phase CC − θII
Dans le cas particulier du pic de Bragg (011), on a : Q⊥=(0,-1,1) et z=(1,0,0). Le facteur de structure
magne´tique pour la phase CC − θII pour les trois polarisations conside´re´es est donne´ dans Tab.5.3. Dans
l’e´quation Eq. A.4, il vient que Jy=0, ainsi J(q) n’a de composante que le long de ex ≡ zˆ donc J(Q) est le
long de Q⊥, c’est-a`-dire Bz=0. Ceci est en fait e´quivalent a` dire que le moment orbital est purement le long
de l’axe c∗. Ainsi, aucune diffe´rence n’est attendue entre les intensite´s magne´tiques des polarisations P//z
et P//Q. C’est le cas sur la Fig.5.5.b).
L’intensite´ observe´e dans le canal P//z permet de conclure deux choses. Tout d’abord, l’intensite´ n’est
pas nulle. Ceci signifie qu’il existe une composante du moment qui est perpendiculaire au plan CuO2, ce que
l’on attend dans la phase CC − θII . Ceci n’a rien d’e´vident car l’ordre AF de spin S=1/2 observe´ a` plus
faible dopage posse`de des moments oriente´s dans le plan CuO2.
De plus, on voit que l’ajustement des intensite´s pour les diffe´rentes polarisations est important pour
aborder l’origine de l’ordre magne´tique responsable du signal magne´tique. Dans l’e´tat actuel des choses,
nous proposons deux descriptions des donne´es. Dans une premie`re description, l’ensemble de nos mesures
dans les e´chantillons (A), (B) et (D) est compatible avec Imag(P//Q) ≈ Imag(P//z) et Imag(P ⊥ Q)=0.
C’est ce que on attendrait dans le cas de la phase CC − θII . Cependant, cette description ne peut pas
s’appliquer a` l’e´chantillon (C) (de´macle´).
Dans une deuxie`me description, l’ensemble de nos mesures dans les e´chantillons (A),(B), (C) et (D) est
compatible avec Imag(P//Q) > Imag(P//z) > Imag(P ⊥ Q). Dans ce cas, il y a moins d’intensite´ pour la
polarisation P//z que pour P//Q. D’apre`s la Fig.5.3, il semble que le rapport d’intensite´ entre ces deux
polarisations change d’un e´chantillon a` l’autre. Pour l’e´chantillon (A) et dans une moindre mesure pour les
e´chantillons (B) et (D), il y a une faible diffe´rence. Pour l’e´chantillon C, cette diffe´rence semble eˆtre plus
grande que pour les autres e´chantillons. Ici, il faut noter que l’apparente contradiction entre les re´sultats
n’est pas ne´cessairement intrinse`que mais serait relie´e aux difficulte´s expe´rimentales. En effet dans notre
analyse, on suppose que la ligne de base de l’intensite´ magne´tique est constante. Il se peut ne´anmoins qu’il
existe une faible variation avec la tempe´rature, cette variation peut eˆtre diffe´rente d’un canal a` un autre.
Il y a alors deux possibilite´s : soit l’on conside`re l’e´chantillon (C) comme un cas particulier, le reste de nos
re´sultats semble alors compatible avec la phase CC − θII , soit tous nos re´sultats sont de´crits de la meˆme
fac¸on en conside´rant que : Imag(P//Q) > Imag(P//z) > Imag(P ⊥ Q). Dans la mesure ou` il n’y a priori pas
de raison de diffe´rencier l’e´chantillon (C) dans la the´orie de C.Varma, nous conside´rerons que la deuxie`me
description est la plus adapte´e a` nos mesures.
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Polarisation INSF ISF












Tab. 5.2: Intensite´ neutron attendue dans le cas de la phase CC−θII pour les trois polarisations
du neutron : P//qˆ, P//zˆ et P//qˆ⊥ dans les canaux NSF et SF dans le plan de diffusion
(0KL). B⊥ est donne´ par l’Eq. ??.
Polarisation INSF ISF (de´macle´) ISF (macle´)






























































Tab. 5.3: Intensite´s NSF et SF (pour un e´chantillon de´macle´ et macle´) mesure´es pour cha-
cune des polarisations e´tudie´es (P//Q, P//z et P//Q⊥) dans le cas d’une structure
magne´tique coline´aire M=(Ma,Mb,Mc) pour un e´chantillon de´macle´. On introduit










b )/2 pour les
e´chantillons macle´s.
Orientation des moments
Afin d’eˆtre un peu plus pre´cis quant a` l’existence d’un contribution planaire, nous proposons ici une
mode´lisation en termes de moment de l’ordre magne´tique mesure´. Ceci nous permettra de de´terminer la
direction des moments et de quantifier le rapport entre la composante planaire et la composante le long de
l’axe c∗. Pour la mode´lisation, on conside`re une distribution quelconque de moments coline´aires. L’Eq.4.4 peut
eˆtre re´e´crite en partant de : B(Q) = α(Q∧M∧Q) ou` α contient le facteur de structure. Partant d’un moment
M = (±Ma,±Mb,Mc), on reporte dans le Tab.5.3 les intensite´s SF et NSF pour les trois polarisations
e´tudie´es dans le plan de diffusion (0,K,L) pour un e´chantillon de´macle´. Dans le cas des e´chantillons macle´s,
l’intensite´ SF (respectivement NSF) est donne´e par la moyenne entre les intensite´s SF (NSF) dans les deux
plans de diffusion : (H,0,L) et (0,K,L). L’intensite´ SF en (H,0,L) est simplement obtenue en e´changeant K








b )/2 est la moyenne des
composantes planaires, on donne l’intensite´ SF dans le cas des e´chantillons macle´s pour les trois polarisations
e´tudie´es dans Tab.5.2. Suivant notre e´tude dans l’e´chantillon de´macle´ pour P// Q, il n’y a pas de diffe´rence
entre les intensite´s magne´tiques en (101) et (011). Ceci permet de conclure que : Ma ≃ Mb ≡ M//. On






e´chantillons de´macle´s, on suppose de plus que Ma=Mb.
Partant de Tab.5.2, Tab.5.3 et des mesures reporte´es sur les figures Fig.5.3, et Fig.5.5, on peut calculer
pour chaque e´chantillon la direction du moment. On reporte ainsi dans Tab.5.4 la valeur de θ et de son erreur
∆θ pour chacun des e´chantillons d’apre`s la mesure sur la raie (011). L’erreur est de´termine´e d’apre`s les barres











Sample A B C D
M// 0.5±0.5 0.6±0.5 0.9±0.2 0.5±0.5
Mc 1.4±0.6 1.03±0.5 0.7±0.2 0.7±0.5
θ 24 41 61.5 44.2
∆θ 33 35 15 48





c = 1) en unite´s arbitraires et θ l’angle entre l’axe c et et M pour
chacun des e´chantillons e´tudie´s









Fig. 5.6: Sche´ma repre´sentant l’orientation du moment M. L’angle θ correspond a` l’angle entre
le moment M et l’axe cristallographique c. Dans le cas de la phase CC− θII , on attend
θ = 0◦
5.2.3 Autres pics de Bragg
Apre`s avoir e´tudie´ la raie de Bragg (011), nous avons e´tudie´ d’autres pics de Bragg. Le rapport entre le
signal magne´tique et le signal nucle´aire e´tant tre`s faible, l’e´tude ne peut se faire que sur des pics de Bragg
nucle´aires faibles.
Couplage dans le biplan : e´tude des raies (01L)
Il est facile d’e´tudier les raies (0,1,L) dans le plan de diffusion (0,K,L). L’inte´reˆt de l’e´tude de ces raies est
double : elle permet tout d’abord de voir si le signal magne´tique est aussi pre´sent sur d’autres raies. Cette
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e´tude re´ve`le aussi la modulation de l’ordre magne´tique le long de l’axe c, qui doit en principe permettre de
remonter aux parame`tres β(L) du facteur de structure. Ainsi dans le but de remonter a` β(L) , nous avons
entrepris l’e´tude des raies (0,1,L) pour L=0, L=1 et L=2. Nous reportons le re´sultat de nos mesures dans
l’e´chantillon (A) pour la polarisation P//Q sur la Fig.5.7. La mesure a e´te´ re´alise´e sur l’e´chantillon A car cet
e´chantillon pre´sente le signal magne´tique en (011) le plus intense. Nous reportons sur la Fig. 5.7 a), b) et c)
l’intensite´ magne´tique de´duite d’apre`s l’Eq.5.2 sur les trois pics de Bragg e´tudie´s. On repre´sente ensuite sur
la Fig. 5.7 e) l’intensite´ magne´tique de´duite a` T=75K en fonction de L. Cette intensite´ varie e´norme´ment
en fonction de la raie de Bragg e´tudie´e puisqu’elle passe de 6 mbarns en L=0 a` environ 0.2 mbarns en L=2.
Cette modulation est inte´ressante car elle prouve que le signal mesure´ ne vient pas des chaˆınes. En effet
dans ce cas, il n’y aurait aucune modulation de l’intensite´ le long de L, l’intensite´ serait donc constante
quelle que soit la valeur de L (ligne en pointille´s sur la Fig.5.7 d)). Au contraire, une modulation de la
forme β(L) = 2 cos(πzL) de´crit bien les donne´es. Ceci correspond a` un arrangement des moments de type
ferromagne´tique dans le bi-plan. Nous reportons sur la Fig.5.7.e) l’arrangement de´duit de nos mesures dans























































































































Fig. 5.7: Etude de la modulation le long de l’axe c de l’ordre magne´tique. De´pendance en
tempe´rature de l’intensite´ magne´tique mesure´e sur les raies (0,1,L), L=0 a), L=1 b)
et L=2 c). d) Intensite´ magne´tique a` T=75K le long de la direction (0,1,L). L’ajus-
tement est re´alise´ par une fonction de la forme cos(πzL), compatible avec un arrange-
ment de type ferromagne´tique dans le biplan. e) Sche´ma de l’arrangement de l’ordre
magne´tique dans le biplan CuO2 dans le cas de la phase CC−θII de´duit de nos mesures.
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5.2 Re´sultats
Cas des pics de Bragg H=K=0 : e´tude de la raie (0,0,2)
Nous nous sommes ensuite inte´resse´s aux pics de Bragg de la forme H=K=0. Ces pics de Bragg sont
particulie`rement inte´ressants car, comme on la vu, il ne devrait y avoir en principe aucun signal magne´tique
dans le cas de la phase CC − θII . Encore une fois, la valeur de L est impose´e par la valeur du pic de Bragg
nucle´aire la plus faible en L=2. On reporte sur la Fig.5.3.a) et b) l’intensite´ magne´tique normalise´e en fonction
de la tempe´rature pour les deux e´chantillons A et C pour les deux polarisations P//Q et P//z. Dans la barre
d’erreur, aucun signal magne´tique ne peut eˆtre de´duit de ces suivis en tempe´rature. La faible de´pendance
en tempe´rature observe´e est compatible avec l’e´volution du rapport de flipping avec la tempe´rature en
l’absence de magne´tisme comme nous l’avons explique´ dans la partie 5.2.1. Cette mesure est importante car
elle de´montre que l’effet observe´ de´pend de Q. En particulier, en pre´sence d’une impurete´ ou d’une phase
ferromagne´tique dans l’e´chantillon, on s’attendrait a` observer une de´polarisation du faisceau sur tous les
pics de Bragg. Cette mesure e´limine la possibilite´ que la composante planaire soit de type ferromagne´tique.
Cependant, on ne peut exclure un moment ferromagne´tique purement le long de l’axe c∗.
En conclusion, bien que le signal magne´tique mesure´ apparaisse sur un pic de Bragg nucle´aire et que le
couplage dans le biplan soit de type ferromagne´tique, le signal mesure´ ne peut pas se re´duire a` une structure
ferromagne´tique simple car aucun signal n’a e´te´ mesure´ sur le pic de Bragg (0,0,2).
5.2.4 Evolution de la contribution magne´tique au-dessous de Tc
Notre e´tude a e´te´ principalement re´alise´e dans l’e´tat normal, c’est-a`-dire au-dessus de 70K. Nous nous
sommes en fait particulie`rement concentre´s sur la gamme de tempe´rature dans laquelle le phase de pseudogap
est pre´sente, typiquement entre 100K et 300K. Dans la mesure ou` il est techniquement possible d’aller jusqu’a`
10K, nous avons aussi re´alise´ quelques mesures dans l’e´tat supraconducteur.
Comme on peut le voir sur la Fig. 5.3, il n’y a pas de changement a` travers Tc pour les e´chantillons
(A) et (C). Dans une approche ou` la phase de pseudogap est vue comme un ordre en compe´tition avec
la supraconductivite´, on aurait attendu une diminution de l’intensite´ SF a` travers Tc (c’est-a`-dire une
augmentation du rapport de flipping). Cependant, la situation n’est pas aussi simple. Comme on la vu dans
le Chap.2, il y a toujours une champ magne´tique de l’ordre de 10G sur l’e´chantillon lorsque la polarisation
est controˆle´e graˆce aux bobines de Helmotz. Ainsi lorsque l’on refroidit a` travers Tc sous champ, il peut y
avoir des lignes de flux de champ magne´tique pie´ge´es entre les diffe´rents grains de l’e´chantillon. Ces lignes
de flux peuvent de´polariser le faisceau. Lors de notre mesure, l’e´chantillon n’a pas e´te´ tourne´, ce qui limite
l’effet de de´polarisation, mais il ici est difficile d’e´liminer toute possibilite´ d’erreur. Ainsi, on ne peut pas
exclure que ces lignes de champs magne´tique de´polarisent le faisceau, augmentant ainsi la diffusion dans le
canal SF (et diminuant le rapport de flipping). Cet effet pourrait compenser la diminution de l’intensite´ dans
le canal SF associe´e a` l’entre´e dans la phase supraconductrice.
Une fac¸on de re´soudre ce proble`me est de re´aliser l’analyse de polarisation sans champ magne´tique sur
l’e´chantillon, ce qui est seulement possible avec CRYOPAD[148]. Ainsi, afin d’e´tudier l’e´volution du rapport
de flipping a` travers Tc, nous avons re´alise´ une expe´rience sur l’e´chantillon (B) sur le spectrome`tre IN22 en
configuration CRYOPAD a` une longueur d’onde kf=2.662A˚. L’e´chantillon est aligne´ dans le plan (100)/(001).
Nous discutons dans un premier temps les re´sultats obtenus pour T>Tc puis pour T<Tc
La principale difficulte´ de nos mesure re´side dans le fait que l’intensite´ magne´tique est 1200 fois plus
faible que l’intensite´ nucle´aire (pour l’e´chantillon (B)). Ainsi, meˆme en utilisant une faisceau de neutrons
polarise´s, on observe dans le canal SF une contribution non magne´tique lie´e a` la fuite de polarisation du
canal NSF vers le canal SF, cette contribution est e´gale a` INSF /R. Avec un R de 60 (comme sur 4F1 pour
l’e´chantillon (B)), le signal magne´tique repre´sente 5% de cette fuite de polarisation, on observe alors une
variation du rapport de flipping de 3. Sur IN22, le rapport de flipping typique mesure´ sur la raie (101) est 17,
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on s’attend donc a` une variation du rapport de flippling de 0.3 entre haute et basse tempe´rature sur la raie
(011). Tout comme dans l’e´tude reporte´e dans la partie 5.2.2, nous avons re´alise´ une e´tude en tempe´rature
du rapport de flipping pour les trois polarisations longitudinales. Bien que le controˆle de la polarisation
des neutrons incident et re´fle´chi soit beaucoup plus pre´cis qu’avec des bobines de Helmotz, les valeurs du
rapport de flipping le long des trois directions longitudinales (note´es Pxx, qui correspond a` P//Q, Pyy, qui
correspond a` P ⊥ Q et Pzz, qui correspond a` P//z) ne sont pas e´gales (a` la pre´cision de notre mesure).
En d’autre termes, la fuite de polarisation est diffe´rente pour chacune des polarisations 2. Ainsi, meˆme avec
le meilleur instrument de neutrons polarise´s disponible, il n’est pas possible de comparer directement les
intensite´s SF pour les trois polarisations pour une tempe´rature donne´e. Comme dans le cas de l’expe´rience
sur 4F1, nous avons donc re´alise´ des suivis en tempe´rature pour diffe´rentes polarisations afin de de´terminer
l’amplitude de l’intensite´ magne´tique pour chacune des polarisations. On reporte sur la Fig.5.8 l’intensite´
magne´tique de´duite des suivis en tempe´rature de la raie de Bragg (011) pour les trois polarisations Pxx, Pyy
et Pzz mesure´es sur IN22. A titre de comparaison, on reporte e´galement le re´sultat des mesures de la meˆme
expe´rience sur le spectrome`tre 4F1. A temps de comptage e´gal, l’intensite´ magne´tique trouve´e sur IN22 est
quatre fois supe´rieure a` celle mesure´e sur 4F1. Il s’agit exactement du meˆme rapport entre les intensite´s du
pic de Bragg nucle´aire (011) mesure´es sur IN22 et sur 4F1. De plus, comme dans le cas des mesures sur
4F1, il semble que l’intensite´ magne´tique soit compatible avec la re`gle de somme magne´tique Eq.4.11. Une
meilleure statistique serait en fait ne´cessaire pour vraiment la confirmer.
Inte´ressons nous maintenant a` l’e´volution du signal magne´tique pour T<Tc. Par construction, la chambre
e´chantillon n’est soumise a` aucun champ, on peut donc e´tudier l’e´volution de l’intensite´ magne´tique a` travers
Tc sans craindre un effet de de´polarisation lie´ au pie´geage de lignes de champ. Comme on peut le voir sur la
Fig.5.8.a) en points rouges, l’intensite´ magne´tique semble diminuer pour T<Tc pour la polarisation Pxx. Pour
confirmer cette e´volution, nous avons re´alise´ une seconde e´tude de 100K a` 2K par pas de 5K avec une bonne
statistique (deux heures par point) pour les deux polarisations Pxx et Pzz. Nous reportons les re´sultats sur
la Fig.5.8.a) et c). Contrairement a` la premie`re e´tude, il semble qu’il n’y ait pas de changement de l’intensite´
magne´tique a` la pre´cision de la mesure. L’effet observe´ sur la Fig.5.8.a) pour T<Tc est probablement du a`
un effet statistique. A la pre´cision de la mesure (controˆle´e par la valeur du rapport de flipping ), cette e´tude
permet de montrer que l’intensite´ magne´tique ne change pas a` moins de 30% pour les polarisations Pxx, Pzz.
Lors de cette e´tude nous nous sommes e´galement inte´resse´s a` d’autres pics de Bragg. Nous avons aussi
e´tudie´ les raies (002) et(202) pour la polarisation Pxx (c’est-a`-dire P//Q : tout le magne´tisme est dans le
canal SF). Dans les deux cas, aucun signal magne´tique n’a e´te´ reporte´. Pour la raie (002), cette mesure
confirme notre premier re´sultat discute´ dans la partie 5.2.3. La raie (202) quant a` elle ne pre´sente pas de
signal en accord avec la modulation en forme de cosinus.
5.2.5 Longueur de corre´lation
Un autre point essentiel concerne les longueurs de corre´lation de l’ordre magne´tique observe´. Il faut pour
cela de´terminer la de´pendance en Q de l’intensite´ magne´tique qui se trouve au meˆme endroit que le pic de
Bragg nucle´aire. Cette expe´rience est tre`s difficile car le bruit de fond d’origine nucle´aire varie e´norme´ment
lorsque l’on se de´place en Q. La seule fac¸on de de´terminer le magne´tisme est encore une fois de faire la
diffe´rence entre la mesure au-dessus de Tc (75K) et la mesure a` la tempe´rature ambiante pour la polarisation
P//Q. Il est particulie`rement difficile de controˆler la variation du rapport de flipping pour tous les vecteurs
d’onde e´tudie´s. De ce point de vue, cette mesure est plus de´licate que celles pre´sente´es jusqu’a` maintenant.
Nous avons e´tudie´ l’e´chantillon (A), qui pre´sente le rapport de flipping le plus homoge`ne en fonction de Q.
Nous avons re´alise´ une coupe le long des directions (0,1,L) au-dessus et tre`s au-dessous de Tmag. Nous avons
2en termes de polarisation, note´e P, ce qui signifie que l’incertitude sur ∆P = 2Pxx − (Pyy + Pzz) est de l’ordre de 5.10−3



















Fig. 5.8: Intensite´ magne´tique de´duite sur la raie (101) mesure´e sur IN22 en configuration
CRYOPAD pour diffe´rentes polarisations : a) Pxx (P//Q), b) Pyy (P//Q⊥) et c) Pzz
(P//z). d) Intensite´ magne´tique mesure´e sur la raie (0,0,2) pour la polarisation Pxx
((P//Q)). e) Intensite´ magne´tique mesure´e sur la raie (2,0,2) pour la polarisation Pxx
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reporte´ la diffe´rence INSF (75K)INSF (275K) ) normalise´e en mbarns par la raie (0,0,4) dans [224]. Dans les deux cas, le
pic a la largeur de la re´solution. L’ordre est donc un ordre a` longue porte´e (a` la pre´cision de la mesure).
Notre e´tude ne dit rien sur l’e´volution de ces longueurs de corre´lation avec la tempe´rature dans. D’autres
expe´riences sont donc ne´cessaires pour re´soudre ce proble`me. La re´solution en Q dans la direction des coupes
est e´gale a` ∆Q ≃ 0.035 r.l.u.≡ 0.017A˚−1. On peut ainsi estimer une borne infe´rieure sur la longueur de
corre´lation note´e ξc, ξc = 2/∆q ≈ 50A˚ le long de l’axe c.
5.2.6 Bilan des mesures expe´rimentales
Pour conclure, nous proposons ici un re´sume´ des re´sultats expe´rimentaux pre´sente´s dans cette partie.
E´tude des raies (0,1,L) L’e´tude des intensite´s NSF et SF sur la raie (0,1,1) a` travers tout le diagramme de
phase du compose´ YBa2Cu3O6+x a permis de mettre en e´vidence l’existence d’une contribution magne´tique
pre´sente seulement dans la phase sous-dope´e. Une analyse comple`te de la polarisation confirme la nature
magne´tique du signal. L’e´tude des raies (0,1,L) a permis de montrer que cet ordre magne´tique est une
proprie´te´ intrinse`que au bi-plan. L’e´volution de l’intensite´ magne´tique le long de la direction (0,1,L) indique
que les moments sont paralle`les dans le biplan. La section efficace de diffusion associe´e a` ce phe´nome`ne est
de l’ordre de ∼ 1–2 mbarns, c’est-a`-dire ∼ 10−4 fois plus faible que les pics de Bragg les plus intenses. Ceci
explique pourquoi cet ordre magne´tique n’a pas e´te´ reporte´ avec des mesures neutrons non polarise´s. A basse
tempe´rature, cet ordre est un ordre tridimensionnel a` longue porte´e.
Orientation des moments L’ordre magne´tique se caracte´rise par des moments qui ne sont pas purement
le long de l’axe c (l’ensemble des mesures en polarisation est plutoˆt compatible avec l’existence d’une contri-
bution planaire qu’un moment purement le long de l’axe c). L’e´tude syste´matique re´alise´e montre que l’angle
d’inclinaison n’est pas la meˆme d’un e´chantillon a` un autre. On peut ne´anmoins de´duire un angle moyen
pour tous les e´chantillons : θ = 45◦ ± 20◦ (θ correspond a` l’angle entre le moment et l’axe c).
E´tude des raies (0,0,2) Aucune intensite´ magne´tique n’a e´te´ mesure´e sur la raie (0,0,2). Dans la mesure
ou` le moment pre´sente une composante planaire. Cette mesure exclut donc l’existence d’une composante
ferromagne´tique.
T<Tc Nos mesures sur Cryopad permettent de conclure que l’intensite´ magne´tique ne change pas a` moins
de 30% au-dessous de Tc.
5.3 Discussion
Notre e´tude en tempe´rature et en dopage permet de comparer nos mesures avec les mesures caracte´ristiques
de la phase de pseudogap. Nous proposons dans cette partie une comparaison avec les mesures de re´sistivite´ et
de RMN. On pre´sente ensuite diffe´rents mode`les microscopiques qui peuvent rendre compte du magne´tisme
observe´. Enfin, nous proposons une discussion critique des re´sultats de diffraction neutronique par rapport
a` d’autres techniques couramment utilise´es pour sonder le magne´tisme : la RMN et la µ− SR.
5.3.1 Evolution avec le dopage de l’ordre magne´tique
Pour chaque e´chantillon e´tudie´, on peut de´duire de l’e´volution de l’intensite´ magne´tique (reporte´e sur la
Fig.5.3) une tempe´rature ou` l’ordre magne´tique apparaˆıt, note´e Tmag. Comme on peut le constater sur la
Fig. 5.3, Tmag de´croˆıt avec le dopage.
138
5.3 Discussion
Nous proposons dans cette partie une comparaison quantitative entre la tempe´rature magne´tique, Tmag,
de´duite de nos mesures et la tempe´rature T∗ de´duite des mesures de re´sistivite´ [66] et de RMN [61] dans le
cas du compose´ YBa2Cu3O6+x.
La phase de pseudogap se caracte´rise, entre autre, par un changement dans l’e´volution en tempe´rature de
la re´sistivite´. En effet, a` haute tempe´rature dans la phase sous-dope´e, la re´sistivite´ est line´aire en fonction de
la tempe´rature. A mesure que la tempe´rature diminue, la re´sistivite´ s’e´carte de cette de´pendance line´aire en
tempe´rature. La tempe´rature a` laquelle cette de´viation apparaˆıt de´pend du dopage. Cet e´cart a` la line´arite´
est conside´re´ comme la signature de l’entre´e dans dans la phase de pseudogap. Sur la Fig.5.9 a), on repre´sente
le diagramme de phase du compose´ YBa2Cu3O6+x. Les diffe´rentes phases sont repre´sente´es ainsi qu’une carte
en couleur repre´sentant l’entre´e dans la phase de pseudogap d’apre`s les mesures de re´sistivite´. La carte en
couleur repre´sente donc l’e´cart a` la line´arite´ δR(T ) = 1 − [ρab(T ) − ρab(0)]/(αT ). A haute tempe´rature, la
re´sistivite´ est line´aire δR(T )=0 (repre´sente´e en bleu). L’entre´e dans la phase de pseudogap se caracte´rise par
δR(T ) 6= 0. Plus l’e´cart est important, plus la couleur tend vers le rouge sur la carte. De plus, on reporte nos
mesures de Tmag en points blancs. D’apre`s la Fig.5.9 a), Tmag correspond a` la tempe´rature d’entre´e dans la
phase de pseudogap de´duite des mesures de re´sistivite´ dans le compose´ YBa2Cu3O6+x par [66].
Une autre caracte´ristique de la phase de pseudogap a e´te´ mise en e´vidence par les mesures de H.Alloul et
al. [61]. L’e´tude du Knight shift a` travers tout le diagramme de phase du compose´ YBa2Cu3O6+x indique
une diminution du poids spectral au niveau de Fermi dans la phase sous-dope´e (cf partie 1.2.3 pour une
discussion plus de´taille´e). Pour des e´chantillons sous-dope´s et a` haute tempe´rature, la susceptibilite´ de spin
est a` peu pre`s constante, tout comme dans le cas d’une susceptibilite´ de Pauli pour un me´tal. A mesure que
l’on refroidit, on observe une diminution du Knight shift. Tout comme dans le cas de l’e´cart a` la line´arite´ de
la re´sistivite´, la tempe´rature a` laquelle l’effet apparaˆıt diminue avec le dopage, cet effet est absent pour le
compose´ YBa2Cu3O7. Sur la Fig.5.9.b), on reporte une carte en couleur repre´sentant l’entre´e dans la phase
de pseudogap d’apre`s les mesures de ∆Ks par H.Alloul et al. [61]. La carte en couleur repre´sente donc l’e´cart
a` la susceptibilite´ de Pauli δKs = A tan(γ(y − T ∗)). A haute tempe´rature, on est dans le re´gime ou` δKs=0,
repre´sente´ en bleu (la suceptibilite´ est constante). L’entre´e dans la phase de pseudogap se caracte´rise par
δKs 6= 0. Tout comme sur la Fig.5.9.a), plus l’e´cart est important plus la couleur tend vers le rouge sur la
carte. De plus, on reporte nos mesures de Tmag en points noirs. D’apre`s la Fig.5.9 b), l’ensemble des Tmag
se trouve dans un bandeau compris entre 0.2 et 0.4. Comme dans le cas de la re´sistivite´, Tmag correspond
a` la tempe´rature d’entre´e dans la phase de pseudogap de´duite par les mesures de RMN dans le compose´
YBa2Cu3O6+x. Cependant, il faut ici reconnaˆıtre que l’accord n’est pas aussi bon que pour les mesures de
re´sistivite´.
Inte´ressons nous maintenant a` l’e´volution en dopage de l’intensite´ magne´tique de´duite a` basse tempe´rature.
Du fait des incertitudes expe´rimentales dans la phase supraconductrice, on discutera uniquement la valeur
de l’intensite´ magne´tique au-dessus de Tc, c’est-a`-dire a` T=75K. On reporte sur la Fig.5.9.c) l’amplitude
du moment a` basse tempe´rature en fonction du dopage. L’amplitude du moment diminue a` mesure que l’on
dope le syste`me dans les quatre e´chantillons e´tudie´s. A cause des larges barres d’erreur sur la de´termination
des moments, une estimation quantitative du dopage pour lequel l’ordre magne´tique disparaˆıt est impossible.
Ne´anmoins, on peut estimer que ce dopage est compris entre nh=0.16 et nh=0.2.
D’apre`s ces deux comparaisons, Tmag correspond assez bien a` la tempe´rature T
∗ de YBa2Cu3O6+x de´duite
des mesures de re´sistivite´ [66] et des mesures de Knight shift reporte´es dans [61]. Il semble donc que l’on
observe un ordre magne´tique dans la gamme de dopage et de tempe´rature ou` la phase de pseudogap commence
a` apparaˆıtre pour d’autres sondes expe´rimentales. En d’autre termes, Tmag correspond a` T
∗. Ce fait sugge`re
l’existence d’un ordre magne´tique dans la phase de pseudogap du compose´ YBa2Cu3O6+x. Ceci
est confirme´ par l’e´volution en dopage de l’intensite´ magne´tique. En effet, a` mesure que Tmag diminue,
l’intensite´ magne´tique diminue aussi. D’apre`s les Fig.5.9.a) et b), on peut remarquer que cette diminution se
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fait de fac¸on quasi line´aire. L’ensemble de ces observations est en accord avec la description dans laquelle le
phase de pseudogap est controˆle´e par un Point Critique Quantique (QCP : Quantum Critical Point) autour
d’un dopage de nc = nopt + 0.03=0.19[225, 226].
5.3.2 Source de l’ordre magne´tique
Notre travail avait pour objectif de tester la phase CC-θII comme candidat possible pour la description
de la phase de pseudogap des supraconducteurs a` haute tempe´rature critique. Bien que notre e´tude indique
l’existence d’un ordre magne´tique dont la syme´trie est compatible avec celle de la phase CC-θII , d’autres types
d’ordre magne´tique sont compatibles avec nos mesures. Nous proposons dans ce paragraphe une discussion de
diffe´rents mode`les magne´tiques compatibles avec nos mesures. Pour chacun des mode`les discute´s, on essaiera
de donner une valeur du moment magne´tique de´duit.
Cas de la phase CC-θII
Notre e´tude reporte un signal magne´tique sur la raie (011) : dans le contexte des phases CC, ceci e´limine
la phase CC-θI pour laquelle aucune intensite´ n’est attendue (voir Fig.4.2.b)). Cette conclusion est donc
en accord avec (i) le test re´alise´ par S.H.Lee et al. en diffraction de neutron polarise´ et (ii) le re´sultat
de dichro¨ısme au point M, qui ne sont compatibles qu’avec la phase CC-θII . La phase CC-θII posse`de
la bonne syme´trie pour expliquer l’existence d’une contribution magne´tique sur la raie (0,1,1). Dans ce
mode`le, le moment magne´tique est orthogonal au plan CuO2. Nos calculs concernant le facteur de structure
magne´tique de la phase CC-θII , reporte´ dans la partie 4.1.4, permettent d’e´valuer l’intensite´ du courant,
note´e I, parcourant les boucles de la phase CC-θII , ou autrement dit le moment associe´ a` la boucle de courant
(note´ Φ dans l’appendice. A.3). Pour une intensite´ magne´tique variant de 2mbarns a` 0.5mbarns (en fonction
de l’e´chantillon conside´re´), nous trouvons que Φ varie de 0.2 a` 0.1µB , ce qui correspond a` des intensite´s I
variant de 200 a` 100 µA. Ces valeurs sont en accord avec la the´orie propose´e par C.Varma [43].
D’apre`s notre analyse de polarisation, une composante le long de l’axe c est observe´e comme attendu.
Cependant, comme on peut le voir dans le Tab.5.4, les moments ne sont pas uniquement paralle`les a` c : il
existe une composante planaire. Il convient donc de s’interroger sur l’origine de cette composante planaire
dans le cadre de la the´orie de C.Varma.
Un premier argument pour expliquer l’existence d’une composante planaire est lie´ a` la structure cristal-
lographique des plans CuO2 dans le compose´ YBa2Cu3O6+x . Comme on l’a vu dans le Chap.2, les plans
CuO2 sont en forme de ”gaufres”. Les atomes d’oxyge`ne ne sont pas a` la meˆme coˆte que les atomes de
cuivre : la liaison Cu-O fait un angle de α = 7◦ par rapport a` l’horizontale, on parle de ”buckling” des
plans CuO2. La conse´quence directe de ce buckling est que la distribution de courant posse`de une le´ge`re
composante le long de l’axe c . Cette composante induit alors une composante planaire pour le moment.
On reporte dans l’Appendice.A.8 le calcul de la distribution de courant en pre´sence de buckling. En fait, la
composante planaire s’annule lorsque l’on tient compte du biplan CuO2. Il n’y a donc aucun effet du buckling
sur l’orientation des moments.
Le deuxie`me argument pour expliquer l’existence d’une composante planaire concerne les degre´s de liberte´
de spin. Dans l’approche de C.Varma, il n’est question que d’ordre orbitalaire, et il convient donc de s’inter-
roger sur le degre´ de liberte´ de spin. En particulier, V.Aji et al. [227] a propose´ que l’ordre a` longue porte´e
des boucles de courant s’accompagne d’un ordre de spin oriente´ dans les plans du au couplage spin-orbite.
La syme´trie de l’ordre magne´tique de spin est compatible avec la syme´trie de la structure cristallographique
de YBa2Cu3O6+x et de la phase CC-θII . Nous reportons sur la Fig.5.10.c) un sche´ma de l’ordre de spin qui
accompagne la phase CC-θII . L’amplitude du moment de spin est estime´e a` 0.01µB sur le site de l’oxyge`ne







Fig. 5.9: Comparaison phe´nome´nologique de l’e´volution en dopage de l’ordre magne´tique dis-
cute´ dans ce chapitre et de la phase de pseudogap : a) Diagramme de phase des
cuprates supraconducteurs en fonction du nombre de trous nh de´duit de la rela-
tion phe´nome´nologique entre Tc et nh[225]. Les points blancs repre´sentent Tmag (voir
Tab.2.2). La carte en couleur repre´sente l’e´cart a` la line´arite´ de la re´sistivite´ δR(T ).
Lorsque δR(T )=0, la resitivite´ est line´aire (en bleu), a` mesure que l’on entre dans
la phase de pseudogap δR(T ) 6= 0 (couleur de plus en plus rouge). c) Meˆme chose
que a) pour les mesures de Knigh shift note´es ∆Ks. La carte en couleur repre´sente
l’e´cart de ∆Ks a` une valeur constante de re´fe´rence prise a` haute tempe´rature. A
haute tempe´rature, ∆Ks=0 (couleur bleue). A mesure que T diminue, ∆Ks diminue
et s’e´carte de la valeur de re´fe´rence a` haute tempe´rature ∆Ks 6= 0 (couleur de plus en
plus rouge). c) Evolution de l’amplitude du moment M (points rouges), de ses com-
posantes planaire (points verts) et transverse (points bleus) en fonction du dopage
d’apre`s le Tab.5.4.
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d’e´change. Il faut noter que cette ide´e a e´galement e´te´ de´veloppe´e dans le cas de la phase DDW [228]. En
effet, par des conside´rations de syme´trie, il a e´te´ propose´ que la phase DDW dans la phase sous-dope´e de
La2−xBaxCuO4 induise une composante ferromagne´tique le long de la direction (1,0,0) dans la phase LTT.
Nous reviendrons sur cette proposition dans la partie 5.3.3.
Moment de spin sur les atomes d’oxyge`ne
Bien que notre re´sultat soit en partie compatible avec la phase CC-θII , nous ne pouvons pas affirmer que
l’ordre magne´tique mesure´ correspond a` la phase CC-θII . Jusqu’a` pre´sent nous avons uniquement conside´re´
un mode`le a` base de courants circulants. Il est en fait possible d’imaginer des ordres de spin pre´servant la
syme´trie de translation et qui sont compatibles avec les mesures pre´sente´es dans ce chapitre. Il est impor-
tant de noter que le type d’ordre que nous allons discuter n’a jamais e´te´ propose´ d’un point de vue the´orique.
L’observation de moments qui ne pointent pas dans une direction privile´gie´e favorise un mode`le de spin
dans lequel les spins ne sont pas confine´s dans une direction privile´gie´e. Ce cas de figure requiert l’absence
de forte anisotropie dans le couplage entre spins. Cependant pour le cas du compose´ non dope´, il existe une
anisotropie planaire du super e´change magne´tique qui favorise un moment dans le plan. Il faut noter que ce
que l’on observe est tre`s diffe´rent de l’AF, et il n’existe peut-eˆtre pas de lien entre ces deux phe´nome`nes.
Quoiqu’il en soit, un mode`le de spin convenable est repre´sente´ sur la Fig.5.10.b). Celui-ci correspond a` un
mode`le de spins coline´aires localise´s sur les atomes d’oxyge`ne des plans CuO2. Ce type de structure est
note´ SpinO. Ce mode`le peut e´galement eˆtre de´crit comme forme´ de chaˆınes ferromagne´tiques (le long des
directions a∗ et b∗) couple´es antiferromagne´tiquement. Comme dans le cas de la phase CC-θII , il n’ y a
aucun moment dans le carre´ CuO2. Il existe d’autres de´corations possibles, mais celle-ci pre´sente l’avantage
de donner une contribution maximale sur la raie (010) ou (100). On reporte le facteur de structure magne´tique
de cette structure dans l’Appendice.A.6. On de´duit de nos mesures un moment sur chaque atome d’oxyge`ne
de l’ordre de MO ≃ 0.06µB .
Dans l’e´tat actuel des choses, diffe´rents ordres magne´tiques peuvent de´crire nos re´sultats. Ne´anmoins, seule
la phase CC − θII a e´te´ propose´e dans le cadre d’un mode`le the´orique de´fini [43]. En fait, seule une e´tude
pre´cise du facteur de forme de l’ordre magne´tique permettrait d’identifier l’objet responsable de la diffusion
(boucle de courant ou spin localise´ sur une orbite). Cependant, cette e´tude est tre`s difficile a` re´aliser car peu
de pics de Bragg peuvent eˆtre e´tudie´s en pratique. Il faut en effet que l’intensite´ nucle´aire du pic de Bragg
soit le plus petit possible et que l’intensite´ magne´tique soit la plus grande possible.
5.3.3 Cohe´rence vis-a`-vis des autres sondes du magne´tisme
Dans la mesure ou` nous reportons l’existence d’un ordre magne´tique dans la phase de pseudogap du
compose´ YBa2Cu306+δ, il est fondamental de discuter les observations des autres sondes du magne´tisme que
sont la RMN et la µSR. On s’inte´resse ici essentiellement a` la comparaison entre la diffusion de neutrons et
la µSR dans le cas particulier du compose´ YBa2Cu306+δ pour deux dopages et pour la phase CC − θII
Cas de la RMN
Les mesures de RMN n’indiquent aucun moment sur le site du cuivre ou sur le site d’oxyge`ne. La tre`s
bonne re´solution des spectrome`tres RMN permet de fixer comme borne infe´rieure un moment de 10−3µB
sur le site de cuivre et de 10−4µB sur le site d’oxyge`ne [229] .
Ces deux bornes infe´rieures permettent de´ja` d’e´mettre des doutes sur la validite´ de la phase SpinO. En











Fig. 5.10: a) Sche´ma du biplan CuO2 du compose´ YBa2Cu3O6+x en pre´sence de la phase CC−θII ,
en bleu les atomes de cuivre, en rouge les atomes de d’oxyge`ne et en vert l’atome
d’yttrium. (M1), (M2) et (M3) sont trois plans de syme´trie de la distribution de
courant de la phase CC − θII . b) Mode`le de spin dans le plan CuO2 alternatif a` la
phase CC−θII ayant la syme´trie compatible avec nos mesures. c) Ordre de spin induit
par le couplage spin-orbite accompagnant la phase CC − θII d’apre`s [227] .
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est environ 100 fois plus grande que le seuil de de´tection de la RMN. Dans ces conditions, la phase SpinO
n’est pas un candidat compatible avec les autres sondes du magne´tisme.
Pour la phase CC − θII , les sites d’O et de Cu e´tudie´s se trouvent en position de haute syme´trie. Les
champs cre´e´s par les boucles de courant s’annulent pour ces deux sites. Nous reportons sur la Fig.5.10 a) les
diffe´rents plans de syme´trie de la distribution de courant de la phase CC − θII . Dans le cas du site de Cu, le
plan (M1) est un plan de syme´trie pour la distribution de courant, il s’agit donc d’un plan d’anti-syme´trie
pour le champ magne´tique. Le champ magne´tique est donc nul car le site de cuivre appartient a` (M1). Le
cas du site d’oxyge`ne est similaire : le plan (M1) est remplace´ par le plan (M2). Pour le site d’Y, le plan de
syme´trie est cette fois-ci le plan (M3). Il n’y a donc a` priori aucune objection au fait que la RMN ne reporte
aucun signal dans le cas de la phase CC − θII . Cependant, nos mesures indiquent que les moments ne sont
pas purement le long de l’axe c, impliquant une composante supple´mentaire au mode`le propose´ par C.Varma.
Comme on l’a discute´ dans la partie ci-dessus, il a e´te´ propose´ que le couplage spin-orbite induise un ordre
de spin dans le plan [227]. Cet ordre de spin implique l’existence de moments sur les sites de l’O et du Cu,
respectivement 0.01µB et 0.02µB . Etant donne´e la sensibilite´ des mesures RMN, de tels moments devraient
eˆtre observe´s. Dans l’e´tat actuel des choses, l’hypothe`se du couplage spin-orbite n’est pas compatible avec
les mesures de RMN.
Etant donne´e la pre´cisions des mesures de RMN, il est difficile de justifier une composante planaire d’origine
spin. Cette conclusion invite donc a` deux commentaires.
Tout d’abord, il est important de rappeler la discussion que nous avons eu dans la partie 5.2.2. Pour
un e´chantillon donne´, nous avons vu qu’il existe plusieurs types d’ajustement possibles, qui entraˆınent des
valeurs de θ diffe´rentes (la re`gle de somme est toujours satisfaite, quel que soit l’ajustement re´alise´). En
particulier pour l’e´chantillon (B), nous avons vu qu’il est possible d’ajuster les donne´es pour avoir θ=0.
Cette description n’est pas correcte pour l’e´chantillon de´macle´ (C). Ainsi il serait inte´ressant de reprendre
l’e´tude de la raie (101) pour l’e´chantillon (C) en re´alisant une analyse comple`te de polarisation. Cependant,
nous avons re´cemment re´alise´ une e´tude sur un e´chantillon macle´ de YBa2Cu306.6 (de dopage e´quivalent a`
(B) et (C)) en collaboration avec H.Mook. Pour cet e´chantillon, nous avons re´alise´ une analyse comple`te de
polarisation sur la raie (101). Cette analyse confirme que θ 6= 0, en accord avec notre conclusion de la partie
5.2.2.
D’autre part, tous les mode`les que nous avons discute´ jusqu’a` maintenant proposent que la composante
planaire soit de type spin. Cependant, il est tout a fait concevable qu’elle soit elle aussi de type boucle
de courant. La the´orie de C.Varma de´crit la physique d’un plan CuO2, et le compose´ YBa2Cu306+δ est
un compose´ bi-plan. La distance entre les deux plans CuO2 (3.3A˚) est du meˆme ordre de grandeur que la
distance Cu-Cu dans le plan (3.8A˚). Il est ainsi naturel de s’interroger sur l’effet du bi-plan sur la phase
CC−θII . L’une des conse´quences du bi-plan est l’existence d’un terme de saut, note´ t⊥, entre les plans CuO2
d’un meˆme bi-plan. Des e´tudes re´centes sur le compose´ Y-1248 sugge`rent que ce terme est non ne´gligeable
(de deux a` trois fois plus grand que dans le cas de Bi-2212). Il est a` priori possible que ce terme cre´e des
boucles de courant entre les plans CuO2, et donc un moment ayant une composante planaire.
Cas de la µSR
Inte´ressons nous maintenant au cas de la µSR. Tout comme dans le cas de la RMN, il n’y a a` ce jour
aucune signature reporte´e en µSR dans le cas du compose´ YBa2Cu3O6+δ compatible avec le type d’ordre
que nous avons discute´. Tout comme la RMN, la µSR sonde le magne´tisme de fac¸on locale mais en des sites




Approche developpe´e La µSR est sensible aux champs locaux vus par le muon. Ainsi, la connaissance de la
position pre´fe´rentielle du muon dans la maille du compose´ et celle de la distribution des spins ou de boucles
de courant permet de remonter au champ magne´tique sonde´ par le muon pour le comparer a` la mesure. On
a tout d’abord mode´lise´ le cas d’un e´chantillon YBa2Cu3O6 afin de ve´rifier la validite´ de l’approche, puis le
cas d’un e´chantillon de YBa2Cu306.6.
Cas de l’e´chantillon YBa2Cu3O6 Dans le cas d’un e´chantillon YBa2Cu3O6, la diffusion de neutrons re´ve`le
un ordre AF dans et entre les deux plans CuO2 de la maille e´le´mentaire [41]. Les moments sont le long de
la direction (100) ou (010) avec une amplitude M=0.5µB et TN=410K. La µSR re´ve`le l’existence d’un
champ magne´tique statique ayant une e´volution en dopage assez proche de celle observe´e par les neutrons.
Le champ magne´tique mesure´ est de l’ordre de 30mT avec TN autour de 450K [230, 231]. Essayons de voir
si le champ magne´tique cre´e´ par les 0.5µB vus par diffusion de neutrons correspond a` celui mesure´ par la
µSR. Qualitativement, on a B ∼ µ04π
~M
r3 avec M ∼ 5.10−24 et
~1
r3 ∼ 3.510−32(x=1,y=0,z=2.9 en A˚), ce qui
donne finalement B ∼ 18mT . Ceci est relativement proche de la valeur mesure´e.
En fait, le champ re´sultant au point ~rµ = (x, y, z) du muon se calcule par la somme des champs cre´e´s par
chacun des spins au point ~rτ = (ua, va, wc), ou` a, b et c correspondent aux axes cristallographiques et u,v












) Lors du calcul nume´rique, on place le spin le plus proche du muon au centre
d’une sphe`re de rayon 50A˚, on somme ensuite le champ cre´e´ par chacun de ces spins suivant la formule
5.3. Les re´sultats pour chacun des sites possibles du muon sont reporte´s dans le Tab. A.4 de l’Annexe A.8.
L’accord est assez bon. Appliquons maintenant la meˆme me´thode au cas de la phase CC-θII .
Cas de l’e´chantillon YBa2Cu3O6.6 Suivant la meˆme approche que dans le paragraphe ci-dessus, on peut
calculer le champ statique cre´e´ par la distribution de courant de la phase CC-θII , d’abord de fac¸on qualitative
puis de fac¸on exacte.
Dans le cas de la phase CC-θII , le champ magne´tique est la somme des champs magne´tiques cre´e´s par
chacune des deux boucles de courant centre´es respectivement a` (x0,x0) et (-x0,-x0) d’un atome de cuivre





) avec M ∼ 1.10−24
et r1 et r2 les distances entre le muon et les deux boucles de courant. Avec ces valeurs, on trouve un champ
B ∼ 6G au site Balmer (2) (c’est-a`-dire a` 1A˚ au-dessous de l’oxyge`ne apical). Il est finalement inte´ressant
de voir que bien que les moments entre la phase isolante AF et l’ordre magne´tique reporte´ soient du meˆme
ordre de grandeur, le champ magne´tique re´sultant au site de muon est assez diffe´rent. La principale raison
est la proximite´ des deux boucles de courant de moments oppose´s.
On peut de´terminer nume´riquement le champ vu par le muon au niveau des sites pre´fe´rentiels graˆce a`
l’Eq.5.3 adapte´e a` la nouvelle distribution de courant (voir Annexe A.8). Le calcul du champ magne´tique au
site du muon Balmer (2) pour la phase CC-θII pour un courant de I=50µA (Φ est alors e´quivalent a` 0.05µB)
donne un champ de 20mGauss. Sachant que la limite de de´tection est autour de 1mGauss en µSR, les muons
devraient en principe eˆtre sensibles a` cette phase. Essayons de discuter ce de´saccord. Dans notre approche,
nous n’avons pas tenu compte du fait que le muon porte une charge. Le muon est charge´ positivement,
et, lorsque le muon pe´ne`tre dans la cellule e´le´mentaire, celui-ci doit induire une modification locale de la
distribution de courant due a` l’e´crantage de cette charge positive par les e´lectrons. Cette redistribution
devrait induire une re´duction du champ magne´tique au site du muon. Il est inte´ressant de noter qu’encore
une fois, ceci a e´te´ remarque´ dans le cas des phases de flux [214]. Cette re´duction n’est pas ne´gligeable,
elle est dans les cas des phases de flux d’un facteur 7. Afin de traiter correctement ce proble`me dans le cas
145
5 E´tude de la phase de pseudogap du compose´ YBa2Cu3O6+x par diffraction de neutrons polarise´s (DNP)
Name site x y z Bbc(G)
Lin(1) 0.1 1.52 -3.2 10
Lin(2) 0.06 0.9 -3.19 8
Balmer(1) 0.0 1 -2.94 11
Lin(3) 0.93 1.5 -4.2 4.5
Balmer(2) 1.03 0.04 -2.6 20
Tab. 5.5: Valeur du champ magne´tique cre´e´ par la phase CC-θII aux diffe´rents sites que le muon
explore d’apre`s [232]. Les positions du muon sont exprime´es en A˚ et par rapport a`
l’atome de cuivre pris comme centre du re´seau, les champs sont exprime´s en Gauss.
de la phase CC − θII , il serait inte´ressant de calculer la redistribution de charge induite par le muon pour
connaˆıtre pre´cise´ment la valeur du champ magne´tique sonde´ par le muon.
5.4 Conclusion
L’ensemble de nos mesures sur la famille de compose´ YBa2Cu3O6+x permet de conclure a` l’existence d’une
contribution magne´tique compatible avec la syme´trie de la phase CC − θII . Cette contribution magne´tique
change avec le dopage. A mesure que l’on dope le syste`me, cette contribution tend a` diminuer et disparaˆıt
pour l’e´chantillon surdope´, il s’agit donc d’une spe´cificite´ de la phase sous-dope´e. L’ensemble de ces re´sultats
sugge`re aussi que les moments ne sont pas purement le long de l’axe c.
La comparaison avec les mesures caracte´ristiques de la phase de pseudogap de´montre que la tempe´rature
a` laquelle l’ordre magne´tique s’e´tablit est en accord avec les mesures de T∗. De plus, l’e´volution en fonction
du dopage de l’intensite´ magne´tique indique que cet ordre magne´tique disparaˆıt pour un nombre de porteurs
compatible avec le dopage critique nch=0.19, dopage qui est conside´re´ comme le dopage pour lequel la phase
de pseudogap disparaˆıt [225, 226]. Notre e´tude sugge`re donc l’existence d’un ordre magne´tique dans
la phase de pseudogap du compose´ YBa2Cu3O6+x et l’existence d’un QCP.
D’un point de vue microscopique, la nature de l’ordre magne´tique reste encore inconnue. Diffe´rents candi-
dats ont e´te´ e´voque´s. L’ordre magne´tique observe´ ne brise pas la syme´trie de translation et est diffe´rent du
cas du ferromagne´tisme. Ainsi, dans l’espace re´el, il doit exister une de´coration de la cellule e´le´mentaire avec
au minimum deux moments magne´tiques par plaquette CuO2, limitant ainsi conside´rablement le nombre de
mode`les capables de de´crire les re´sultats. En particulier, tous les mode`les ne conside´rant qu’un spin sur le
site de cuivre sont ne´cessairement exclus. De ce point de vue, un Hamiltonien a` trois bandes est donc le bon
point de de´part pour de´crire la phase de pseudogap du compose´ YBa2Cu3O6+x
3. Bien que ce re´sultat soit
tre`s important, de nombreuses questions restent en suspend. En particulier, la comparaison avec les autres
sondes du magne´tisme reste a` approfondir. De plus, il reste a` comprendre quel est le lien entre les fluctuations
de spin observe´es autour du vecteur d’onde Q=(π,π) et l’ordre magne´tique pre´sente´ dans ce chapitre. Enfin,
dans la mesure ou` il existe une certaine universalite´ dans le diagramme de phase des supraconducteurs a`
haute tempe´rature critique, il convient de s’interroger sur l’existence d’un tel ordre dans les autres cuprates,
et en particulier dans La2−xSrxCuO4 et HgBa2CuO4+δ qui sont deux familles de compose´s accessibles pour
la DNP.
3il faut noter que dans le cas de la the´orie de C.Varma, bien que le point de de´part soit un mode`le a` trois bandes celui-ci se
re´duit apre`s champ moyen a` un mode`le a` une bande
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Introduction
Dans la chapitre 5, nous avons reporte´ l’existence d’un ordre magne´tique dans la phase de pseudogap du
supraconducteur a` haute tempe´rature critique bicouche YBa2Cu3O6+x. Dans la mesure ou` cet ordre original
a lieu dans les plans CuO2, il doit eˆtre une proprie´te´ universelle de tous les cuprates supraconducteurs a`
haute tempe´rature critique. Motive´s par ce re´sultat, nous avons entrepris l’e´tude de la phase de pseudogap
du compose´ monocouche La2−xSrxCuO4 par diffusion de neutrons. Bien qu’une certaine universalite´ dans
la description de la physique de ces cuprates supraconducteurs doit exister, chaque syste`me posse`de sa
spe´cificite´. Cette famille est diffe´rente des autres cuprates supraconducteurs par trois points au moins :
– la valeur de Tmaxc dans la famille de compose´ La2−xSrxCuO4 est plus faible que celle de YBa2Cu3O6+x
(on passe de 90K a` 40K)
– la dynamique de spin autour du vecteur d’onde QAF est tre`s diffe´rente
– La2−xSrxCuO4 et YBa2Cu3O6+x pre´sentent des structures cristallographiques diffe´rentes
Pour ces raisons, la famille de compose´s La2−xSrxCuO4 est souvent pre´sente´e comme un cas particulier des
supraconducteurs a` haute tempe´rature critique. On peut a` ce titre citer T.Timusk [28] qui conclut sa revue
traitant de la phase de pseudogap par : ”Special mention must be made of the La2−x Srx CuO4 compound.
Although many measurements are indicative of a pseudogap, even in the strongly overdoped region, there are
several contradictory observations.”
Ne´anmoins, au dela` de toutes ces diffe´rences, il doit y avoir d’une fac¸on ou d’une autre une physique
commune a` ces diffe´rentes familles de supraconducteurs. Nous proposons ici un pre´sentation de notre e´tude
dans la phase de pseudogap du supraconducteur a` haute tempe´rature critique La2−xSrxCuO4. Comme nous
le verrons dans la premie`re partie, diffe´rentes hypothe`ses peuvent eˆtre formule´es quant a` l’arrangement de
l’ordre magne´tique dans le cas du compose´ La2−xSrxCuO4. Pour chacune des possibilite´s propose´es, nous
reporterons dans une seconde partie les mesures re´alise´es. Dans une dernie`re partie, nous proposons une
e´tude originale du spectre des fluctuations du compose´ La2−xSrxCuO4 autour de q = 0.
6.1 Ordre magne´tique dans la phase de pseudogap du La2−xSrxCuO4 :
les diffe´rentes hypothe`ses
L’ordre magne´tique observe´ dans le compose´ YBa2Cu3O6+x est un ordre a` longue porte´e. Il est une
spe´cificite´ du bi-plan CuO2 avec en particulier une de´pendance en L compatible avec un arrangement de
type ferromagne´tique dans le bi-plan. Dans la mesure ou` l’empilement des plans CuO2 est diffe´rent dans
le compose´ La2−xSrxCuO4, il convient de s’interroger sur les diffe´rentes organisations possibles d’un ordre
magne´tique dans la phase de pseudogap du compose´ La2−xSrxCuO4. Nous proposons ici d’envisager diffe´rents
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cas de figure : le cas ou` l’ordre magne´tique est a` longue porte´e et le cas ou` l’ordre est a` courte porte´e.
6.1.1 Cas ou` l’ordre est a` longue porte´e
Dans le cas ou` l’ordre magne´tique est a` longue porte´e, tout comme dans le cas du compose´ YBa2Cu3O6+x,
le maximum d’intensite´ dans le plan re´ciproque (H,K) est attendu en (1,0). Du fait du centrage de la maille,
trois cas de figure peuvent eˆtre attendus concernant la modulation de l’ordre magne´tique le long de l’axe c.
On illustre chacune des configurations sur la Fig.6.1 dans le cas particulier de la phase CC-θII .
Fig. 6.1: Cellule e´le´mentaire du compose´ La2−xSrxCuO4 : diffe´rentes organisations des boucles
de courant de la phase CC-θII dans le cas d’un ordre a` longue porte´ . Les boucles
tournant dans le sens horaire et anti-horaire sont montre´es respectivement en vert et
jaune. Pour plus de simplicite´, on ne montre sur la figure que les atomes de cuivre
(en bleu) et d’oxyge`ne (en rouge)
Cas de figure 1) : La structure magne´tique brise la syme´trie de translation le long de l’axe c. Il y aura
donc une contribution magne´tique sur les raies (1,0,L) avec L pair.
Cas de figure 2) La structure magne´tique ne brise pas la syme´trie de translation le long de l’axe c. Il y
aura donc une contribution magne´tique sur les raies (1,0,L) avec L impair
Cas de figure 3) La structure magne´tique n’est pas coline´aire d’un plan a` un autre. Il y aura donc une
contribution magne´tique sur les raies (1,0,L) avec L pair
Pour tester ces trois cas de figures, nous avons travaille´ dans le plan de diffusion standard (H,0,L) afin
d’avoir acce`s aux positions (1,0,L). Dans les cas de figure a) et c), l’intensite´ magne´tique est en principe su-
perpose´e a` aucune intensite´ magne´tique. Dans le cas de figure b), l’intensite´ magne´tique est superpose´e a` une
contribution nucle´aire, la situation est donc tre`s similaire a` celle de l’expe´rience re´alise´e dans YBa2Cu3O6+x
.
148
6.1 Ordre magne´tique dans la phase de pseudogap du La2−xSrxCuO4 : les diffe´rentes hypothe`ses
6.1.2 Cas ou` l’ordre est a` courte porte´e
En raison du fait que les anomalies de pseudogap sont moins nettes et que les valeurs de Tc sont plus
basses que celles des autres supraconducteurs a` haute tempe´rature critique, la phase de pseudogap, si elle
existe, peut pre´senter des spe´cificite´s par rapport au compose´ YBa2Cu3O6+x. Pour ces raisons, nous avons
e´galement envisage´ le cas d’un ordre a` courte distance. Tout comme dans le cas d’un ordre a` longue porte´e,
diffe´rentes configurations sont envisageables.
Cas de figure 1) : L’ordre est a` longue porte´e dans le plan (H,K), mais n’est pas corre´le´ le long de l’axe c.
Il y aura une contribution magne´tique en (1,0,L) pour toutes les valeurs de L.
Cas de figure 2) : L’ordre magne´tique est a` courte porte´e dans le plan CuO2. Dans ce cas, il est raisonnable





































Fig. 6.2: Illustration de la diffe´rence entre un ordre magne´tique a` longue et courte porte´e :
dans la cas de figure a), les longueurs de corre´lation de l’ordre magne´tique et de
l’ordre nucle´aire, note´es respectivement ξM et ξN , sont plus grandes que la longueur
caracte´ristique de la re´solution expe´rimentale, note´e ξr, donne´e par l’inverse de la
re´solution en Q. L’ordre magne´tique est alors a` longue porte´e et se superpose a` l’in-
tensite´ nucle´aire (cas de l’hypothe`se n◦1). Dans le cas de figure b), seul ξN est supe´rieur
a` ξr, l’ordre magne´tique est alors a` courte porte´e. Il existe alors des zones en Q ou`
l’intensite´ magne´tique et l’intensite´ nucle´aire ne se recouvrent pas.
D’un point de vue expe´rimental, l’existence d’un ordre a` courte porte´e pose des difficulte´s diffe´rentes de
celles lie´es a` un ordre a` longue distance (ces difficulte´s ont e´te´ aborde´es dans le chapitre pre´ce´dent). Nous
reportons sur la Fig.6.2.a) et b) un sche´ma expliquant la diffe´rence entre ces deux cas de figures Dans le cas
d’un ordre a` longue porte´e (c.f. Fig.6.2.a)), les pics de Bragg magne´tique et nucle´aire ont la meˆme largeur
en Q, celle de la re´solution expe´rimentale. Le signal magne´tique se superpose alors exactement au pic de
Bragg nucle´aire. Dans le cas d’un ordre magne´tique faiblement corre´le´ en Q, le signal magne´tique est plus
large que le signal nucle´aire (c.f. Fig.6.2.b)). A moment magne´tique e´gal pour les cas longue porte´e et courte
porte´e, l’intensite´ magne´tique est plus faible la` ou` l’intensite´ nucle´aire est maximale, ce qui ne facilite pas a
priori sa de´tection. Cependant, la diffe´rence de largeur en Q entraˆıne l’existence du signal magne´tique la` ou`
il n’y a aucune contribution nucle´aire. Ainsi dans le cas courte porte´e, on cherche a` mettre en e´vidence un
signal magne´tique tre`s peu intense (encore plus faible que celui dans le cas d’un ordre a` longue porte´e) sur
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un bruit de fond plus faible que dans le cas d’un ordre a` longue porte´e. La mise en e´vidence d’un tel ordre
de´pend non seulement de l’amplitude du moment mais aussi des longueurs de corre´lation (si elles sont trop
faibles l’intensite´ magne´tique risque alors d’eˆtre beaucoup trop diffuse pour eˆtre mesure´e).
6.2 Recherche d’un ordre magne´tique : test des diffe´rentes hypothe`ses
Nous avons re´alise´ diffe´rentes expe´riences afin de prouver ou non la validite´ de chacune des hypothe`ses
discute´es dans la partie pre´ce´dente. Nous nous sommes d’abord inte´resse´s au cas d’un ordre a` longue porte´e
puis a` celui d’un ordre a` courte porte´e. Nous reportons dans cette partie les principaux re´sultats de ces
diffe´rentes e´tudes. Pour chacune de ces hypothe`ses, nous pre´sentons notre de´marche ainsi que les difficulte´s
rencontre´es et les solutions mises en oeuvre. Afin d’aller a` l’essentiel, nous pre´sentons a` chaque fois le re´sultat
le plus probant.
6.2.1 Test d’un ordre a` longue porte´e respectant la syme´trie du re´seau le long de
l’axe c : hypothe`se n◦2
Dans le cas de l’hypothe`se n◦2, la situation est exactement la meˆme que pour le compose´ YBa2Cu3O6+x.
L’intensite´ magne´tique se superpose a` l’intensite´ du pic de Bragg nucle´aire (101). Dans le cas du compose´
La2−xSrxCuO4, l’intensite´ du pic de Bragg nucle´aire (101) calcule´e a` partir de la structure cristallographique
de´duite de [166] est e´gale a` 40mbarns. La valeur expe´rimentale est en fait diffe´rente de celle donne´e par le
calcul en raison de la diffusion multiple. En comparant les intensite´s mesure´e et calcule´e de plusieurs pics
de Bragg nucle´aires, nous avons estime´ que l’intensite´ de la raie (1,0,1) est 200mbarns. Cette valeur est
plus faible que dans le cas du compose´ YBa2Cu3O6+x. Pour un e´chantillon macle´ YBa2Cu3O6.5, elle est
de l’ordre de 1.5barns (on rappelle que cette valeur varie fortement avec le dopage). En tenant compte de
la modulation en L dans le cas du compose´ YBa2Cu3O6.5, on s’attend a` ce que le rapport des rapports
signal sur bruit a` moment e´gal entre les compose´s La2−xSrxCuO4 et YBa2Cu3O6.5 soit e´gal a`
1.5 cos(πz)
0.2 ≈ 3
(ou` z=0.28 correspond a` la distance re´duite entre les deux plans CuO2 du compose´ YBa2Cu3O6.5). Le rap-
port signal sur bruit est donc trois fois meilleur dans le cas du compose´ La2−xSrxCuO4 que dans le cas du
compose´ YBa2Cu3O6+x. Il est important de noter qu’il faut prendre ces chiffres avec pre´caution. Ils sont
de´duits d’une mise en absolu des pics de Bragg nucle´aires et tiennent compte de fac¸on approximative d’ef-
fets tels que l’extinction (importante sur les raies de Bragg intenses) ou la diffusion multiple (importante
dans le cas de gros e´chantillons tels que ceux que nous utilisons et sur des pics de Bragg nucle´aires peu
intenses). Ces effets peuvent modifier les re´sultats. La situation expe´rimentale semble donc assez favorable
dans le cas de La2−xSrxCuO4. La situation est en fait complique´e par la pre´sence de la transition structu-
rale HTT vers LTO autour de To=280K pour x=0.1 d’apre`s [233]. L’e´tude de Lee et al.[218] avait mis en
e´vidence un changement de largeur des pics de Bragg (H,H,L) avec la tempe´rature pour T<T0 (voir Fig.4.4).
Afin de tester l’hypothe`se d’un ordre a` longue distance qui respecte la syme´trie du re´seau, nous avons
e´tudie´ les intensite´s SF et NSF du pic de Bragg (1,0,1) en fonction de la tempe´rature pour une polarisation
des neutrons P//Q. Comme dans le cas des expe´riences sur le compose´ YBa2Cu3O6+x, nous travaillons avec
une longueur d’onde ki=2.662A˚
−1. A titre indicatif, cette e´tude repre´sente une semaine d’expe´rience. Nous
reportons deux e´volutions en tempe´rature des intensite´s NSF et SF mesure´es sur 4F1 sur la Fig.6.3.a) et
c). Dans les deux cas, on normalise les intensite´s NSF et SF a` T=300K. Ces deux suivis en tempe´rature
ont e´te´ re´alise´s dans des conditions diffe´rentes : dans le cas de la Fig.6.3.a) toutes les lames de l’analyseur
sont utilise´es, alors que dans le cas de la Fig.6.3.c) seule la lame centrale est utilise´e. La diminution de la
taille de l’analyseur a entraˆıne´ une diminution d’un facteur deux de l’intensite´ des comptages. Pour ces deux
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suivis en tempe´rature, on a ajuste´ la position de l’e´chantillon et du spectrome`tre pour rester sur le maximum
d’intensite´ du pic de Bragg. Dans la barre d’erreur, les intensite´s SF et NSF normalise´es a` haute tempe´rature
suivent la meˆme e´volution en tempe´rature. On observe une le´ge`re diminution de l’intensite´ dans les deux
canaux autour de la tempe´rature de transition structurale To. Cet effet est pre´sent dans la Fig.6.3.a) et la
Fig.6.3.c), il est inde´pendant de la configuration utilise´e. Cet effet n’a aucune conse´quence sur l’e´volution
du rapport de flipping, qui est constant avec la tempe´rature comme on peut le voir sur la Fig.6.3.b). Par
ailleurs, nous reportons sur la Fig.6.3.d) l’e´volution en tempe´rature de la largeur de la coupe en rotation de
l’e´chantillon. Contrairement a` ce qui a e´te´ observe´ par Lee et al.[218], nous n’observons aucun changement
de cette largeur en tempe´rature. Il semble donc que la transition structurale affecte plus les pics de Bragg
dans le plan de diffusion (H,H,L) que dans le plan de diffusion (H,0,L). Ainsi, l’e´volution en tempe´rature du
rapport de flipping dans notre e´tude semble insensible a` la transition structurale et peut donc eˆtre e´tudie´e
directement, c’est-a`-dire sans aucune correction.
Dans le cas d’un e´chantillon macle´ de YBa2Cu3O6.6 et pour un rapport de flipping R = 60, on observe
une variation ∆R entre basse et haute tempe´ratures de ∆R=3. Dans le cas de La2−xSrxCuO4 ou` le rapport
signal sur bruit s’ame´liore d’un facteur trois, la variation de R attendue pour un moment e´quivalent est de
l’ordre de ∆R=9. D’apre`s la Fig.6.3.b), on ne peut pas exclure une variation de R de l’ordre de ∆R ≈1. Dans
ces conditions, il n’y a donc pas d’effet compatible avec un ordre a` longue distance respectant la syme´trie
du re´seau. Partant des Fig.6.3.a) et c), on peut pre´ciser la valeur du moment magne´tique qui pourrait
eˆtre pre´sent. Comme on l’a vu dans la partie 5.3.2, les valeurs des moments de´pendent de la structure
magne´tique conside´re´e. Cependant, les ordres de grandeur sont toujours les meˆmes (entre 0.05µB et 0.2µB).
Ici, on propose de donner la valeur du moment dans le cas de la phase CC-θII . L’intensite´ magne´tique de´duite
des mesures Fig.6.3.a) et c) vaut Imag=0±200 cts en 30mn. La mesure du canal NSF permet de mettre en
unite´s absolues : INSF=700000cts(30mn)=200mbarns, on en de´duit que Imag=0±0.06mbarns. On reporte
dans le Tab.A.3 le facteur de structure magne´tique utilise´. La valeur du moment de´duite estM = 0±0.02µB
dans le cas de l’hypothe`se n◦2.
Ainsi, il n’y a aucun signal magne´tique (a` la pre´cision de 0.02 µB) dans le compose´ La2−xSrxCuO4
pour x=0.1 compatible avec l’hypothe`se d’un ordre a` longue distance respectant la syme´trie
du re´seau.
6.2.2 Test de l’hypothe`se n◦1 et n◦3 pour un ordre a` longue porte´e
Dans le cas de l’hypothe`se n◦1 et n◦3, l’e´tude est en principe facile. En effet, la contribution magne´tique
est alors attendue sur les raies de Bragg nucle´aires e´teintes du type : h+l=2n+1 ou` n est entier. Ainsi la
mise en e´vidence du signal magne´tique n’est donc pas a priori superpose´ avec une contribution nucle´aire.
Pour cette raison, nous avons commence´ nos mesures sur des spectrome`tres en configuration non polarise´e,
a` savoir le diffractome´tre 3T et les spectrome`tres 1T et 2T. A titre indicatif, cette e´tude repre´sente deux a`
trois semaines d’expe´rience.
Notre e´tude s’est essentiellement concentre´e sur les raies (100), (102) et de fac¸on plus ponctuelle sur les
raies (104), (106), (108), (201), (203) et (205). Bien qu’aucun pic de Bragg nucle´aire ne soit attendu, il
peut exister pour ces vecteurs d’onde particuliers des contaminations nucle´aires. Deux types de processus
peuvent donner lieu a` une contamination nucle´aire sur une raie interdite. La premie`re contamination vient
de la pre´sence d’ordres multiples dans le faisceau de neutrons incidents. Le monochromateur se´lectionne
l’e´nergie incidente des neutrons suivant la loi de Bragg 2dm sin θm= nλi=n
2π
ki
ou` dm repre´sente la distance
intere´ticulaire du monochromateur, θm l’angle entre le faisceau de neutrons et la surface du monochromateur,
λi la longueur des neutrons re´fle´chis par le monochromateur et n un entier. Le faisceau incident n’est donc




3 , etc. Cette
remarque est e´galement vraie pour l’analyseur. Si pour le vecteur d’onde ki on se trouve au vecteur d’onde
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Fig. 6.3: Etude du cas ou` l’ordre est a` longue porte´e et respecte la syme´trie de translation :
a) Etude en tempe´rature de l’intensite´ SF (points rouges) et NSF (points verts) sur
la raie (101) pour P//Q sur le spectrome`tre 4F1 pour ki=2.662A˚
−1. b) Rapport de
flipping en fonction de la tempe´rature de´duit des mesures reporte´es en a). c) Meˆme
chose que a) avec les quatre lames exte´rieures de l’analyseur de Heusler cache´es.
d) Evolution de la largeur de la coupe en rotation de l’e´chantillon en fonction de
la tempe´rature. Contrairement a` la Fig.4.4, nous n’observons aucun changement en
fonction de la tempe´rature.
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Q=ki − kf , alors il peut y avoir pour ce meˆme Q une contamination de la raie (2,0,0) par l’ordre multiple




i − k′f ) ou` k′i,f = 2ki,f . Ces effets peuvent eˆtre e´limine´s par
l’utilisation de filtre. Dans la mesure ou` l’intensite´ des pics de Bragg est relativement inde´pendante de la
tempe´rature, cet effet ne changera pas en tempe´rature. Expe´rimentalement, nous avons observe´ l’existence
d’une contribution en (1,0,0) et (1,0,2) tre`s sensible au filtrage utilise´. Pour tester la qualite´ de filtrage, nous
nous sommes place´s a` T=300K (au-dessus de la transition structurale) et nous avons place´ autant de filtres
que ne´cessaires pour faire disparaˆıtre le pic observe´. Nous avons re´ussi a` e´liminer cette contribution dans
le cas de la raie (102) mais pas dans le cas de la raie (100). La raie (102) pre´sente l’avantage d’avoir une
contamination en λ sur 2 plus faible que la raie 100 car l’intensite´ de la raie (204) est environ 25 fois plus
faible que la raie (200). Notre e´tude s’est donc principalement concentre´e sur la raie (102).
Le second type de processus qui peut donner lieu a` une contamination nucle´aire est la diffusion multiple.
Dans le chapitre 2, nous avons de´rive´ les sections efficaces de diffusion des neutrons dans l’approximation
cine´matique. Dans cette approximation, on ne´glige la possibilite´ de diffusion multiple, c’est-a`-dire que l’on
suppose que le neutron interagit une seule fois avec la matie`re. Dans le cas d’une diffusion multiple de
type Bragg, le neutron interagit une premie`re fois avec la matie`re avec un vecteur de diffusion Q=(h,k,l) et
une seconde fois avec un vecteur de diffusion Q′=(h’,k’,l’). Finalement, tout se passe comme si le neutron
avait interagi une fois mais avec un vecteur de diffusion Q′′=(h+h’,k+k’,l+l’). Ce type de processus est
a priori peu probable mais doit eˆtre envisage´ lorsque l’on travaille sur de gros e´chantillons et que l’on
s’inte´resse a` des signaux faibles (donc de longs temps d’acquisition) comme c’est le cas ici. Dans le cas de la
phase te´tragonale, aucun processus de diffusion multiple ne peut donner de signal sur les raies (h,0,l) avec
h + l = 2n + 1. En effet, seules les raies (h,k,l) avec h + k + l = 2n sont allume´es, ainsi toute combinaison
line´aire de vecteurs du re´seau re´ciproque satisfera toujours la condition h + k + l = 2n. Au-dessous de To
par contre, la situation est diffe´rente. Les raies (h2 ,
k
2 ,l) (en notation te´tragonale) sont allume´es, on peut donc
s’attendre a` l’existence d’une contribution nucle´aire pour les raies (h,0,l) avec h + l = 2n + 1 par diffusion
multiple (par exemple (12 ,
1




2 ,2) donnent une contribution en (1,0,2)). Contrairement a` la premie`re
contamination, l’intensite´ de cette contamination changera en fonction de la tempe´rature et ne peut donc pas
eˆtre e´limine´e par diffe´rence en tempe´rature. Elle est proportionnelle au parame`tre d’ordre de la transition
structurale.
La seule fac¸on de minimiser cette contribution est de trouver la longueur d’onde pour laquelle cette diffusion
est la plus petite. En changeant la longueur d’onde, on change le diame`tre de la sphe`re d’Ewald et on fait
ainsi varier le nombre de processus donnant lieu a` de la diffusion multiple. A titre d’illustration, on reporte
sur la Fig.6.4.a) l’e´volution de l’intensite´ de la raie (1,0,2) (en points rouges) et d’un point de bruit de fond
(Q=(0.9,0,2) en points verts) en fonction de kf a` T=40K. L’intensite´ du point de bruit de fond diminue de
fac¸on continue avec kf sans pre´senter de pic
1. Par contre, l’intensite´ du pic de Bragg (1,0,2) montre deux
pics de forte intensite´ pour kf =2.52A˚
−1 et kf =2.63A˚
−1 et rejoint a` plus grand kf l’e´volution du point de
bruit de fond. Un grossissement autour de kf compris entre 2.68 et 2.72 montre qu’un petit signal persiste
toujours en (1,0,2) a` basse tempe´rature.
La forte de´pendance de l’intensite´ mesure´e en (1,0,2) en fonction de la longueur d’onde sugge`re qu’une
partie du signal est lie´e a` de la diffusion multiple. Cet effet est minimise´ autour de kf =2.69A˚
−1. Toute la
question est donc maintenant de savoir comment e´volue ce signal en tempe´rature et quelle est sa nature,
magne´tique ou nucle´aire.
Etude en neutrons non polarise´s
D’apre`s la Fig.6.4.a), la contamination lie´e a` la diffusion multiple est minimale autour de ki =2.69A˚
−1
sur le spectrome`tre 2T. Nous avons ensuite e´tudie´ l’e´volution de ce signal dans l’espace re´ciproque et en
1la le´ge`re pente est lie´e a` la transmission du filtre PG
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Fig. 6.4: Illustration de la diffusion multiple : a) Etude en tempe´rature de la raie nucle´aire
interdite (1,0,2) (en points rouges) en fonction de kf sur le spectrome`tre thermique
2T, on reporte e´galement en points verts la meˆme e´volution pour un point de bruit de
fond Q=(0.9,0,2). L’encadre´ est un agrandissement autour des valeurs de kf comprises
entre ]2.68, 2.72[. b) Meˆme chose qu’en a) sur le spectrome`tre 4F1. c) Meˆme chose qu’en
b) autour de la valeur Q=(1,0,0) (et respectivement Q=(0.9,0,0) pour le point de bruit
de fond en vert)
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tempe´rature. Nous reportons sur la Fig.6.5.a) (respectivement b)) la coupe le long de la direction (1,0,L)
pour L proche de 2 (et (H,0,2) autour de H=1) pour des tempe´ratures T allant de T=15K a` 270K. Les
coupes a` basse tempe´rature pre´sentent un pic centre´ en L=2 ( et H=1) de largeur ∆L=0.09r.l.u=0.044A˚−1,
c’est-a`-dire des longueurs de corre´lation le long de l’axe c de l’ordre de 22 A˚ (et ∆H=0.03r.l.u=0.049A˚−1,
c’est-a`-dire des longueurs de corre´lation de l’ordre de 20A˚ dans le plan). Il est important de noter que ces
largeurs sont plus grandes que la re´solution expe´rimentale ∆rL=0.04 r.l.u et ∆rH=0.02 r.l.u. Le signal est
en fait deux fois plus large que la largeur expe´rimentale. Les deux coupes a` haute tempe´rature ne pre´sentent
plus de pics, le signal a donc disparu autour d’une tempe´rature T=245K. Afin de pre´ciser la tempe´rature
a` laquelle cet effet apparaˆıt, nous avons re´alise´ un suivi en tempe´rature sur la raie (1,0,2) et sur un point
de bruit de fond. Nous reportons le re´sultat de cette e´tude sur la Fig.6.5.c). Dans la barreur d’erreur, le
suivi en tempe´rature sugge`re que le signal sur la raie (1,0,2) (points rouges sur la Fig.6.5.c)) apparaˆıt autour
de T=250K, c’est-a`-dire une tempe´rature infe´rieure a` To. A titre indicatif nous proposons ici de donner la
valeur du moment de´duite de cette e´tude si nous supposons que ce signal est bien d’origine magne´tique.
L’intensite´ magne´tique de´duite serait alors e´gale a` : Imag=0.3mbarns
2. Le facteur de structure magne´tique
dans le plan est le meˆme que celui de la partie pre´cedente, il suffit justifier de modifier la modulation le long
de l’axe c. On de´duit ainsi un momentM = 0±0.03µB dans le cas ou` l’on suppose que ce signal est d’origine
magne´tique.
Ainsi, l’ensemble de ces re´sultats sugge`re l’existence d’un signal de largeur deux fois plus large que la
re´solution expe´rimentale et apparaissant en Q=(1,0,2) a` partir de 250K. Ces re´sultas sont a priori compatibles
avec le signal recherche´. Cependant, nous n’avons pas le preuve que ce signal est d’origine magne´tique. En
particulier, nous ne pouvons pas exclure que la diffusion multiple soit responsable du pic observe´. Seuls les
neutrons polarise´s peuvent nous permettre de re´soudre ce proble`me. Dans ce but, nous avons re´alise´ une
e´tude en neutrons polarise´s sur le spectrome`tre 4F1.
Etude en neutrons polarise´s
Comme dans le cas de la mesure en neutrons non polarise´s, nous avons ajuste´ la longueur des neutrons
pour minimiser l’effet de la diffusion multiple. Nous reportons sur la Fig.6.4.b) et c) l’e´volution de l’intensite´
mesure´e a` basse tempe´rature en fonction de ki autour des pics de Bragg nucle´aires (1,0,2) et (1,0,0). Les
e´volutions sont qualitativement assez proches : on retrouve des maxima autour de kf =2.52A˚
−1 et kf
=2.63A˚−1. Cependant, l’amplitude de l’effet est quantitativement diffe´rente. Dans les deux cas, on observe
un minimum autour de kf =2.69A˚
−1. Cette valeur semble donc eˆtre inde´pendante du spectrome`tre conside´re´.
Les conditions expe´rimentales e´tant pre´sente´es, inte´ressons nous maintenant au principal re´sultat de cette
e´tude (reporte´ sur la Fig. 6.6). Nous avons re´alise´ des coupes a` basse tempe´rature le long de la direction
(1,0,L) autour de L=2 pour trois polarisations des neutrons P//Q (Fig. 6.6.a)), P//z (Fig. 6.6.c)) et P ⊥ Q
(Fig. 6.6.d)) et pour L=0 pour une seule polarisation P//Q (Fig. 6.6.b)). Pour chacune des ces coupes, on
reporte les intensite´s SF (points rouges) et NSF (points verts). Dans les quatre cas, l’intensite´ NSF pre´sente
un maximum de largeur ∆L=0.09r.l.u qui est absent du canal SF. La mise en unite´s absolues du pic observe´
dans le canal NSF donne que Ipic ≈ 0.1mbarns. L’intensite´ et la largeur de ce pic sont du meˆme ordre de
grandeur que ceux observe´s dans le cas de nos expe´riences de neutrons non polarise´s. Ce pic est associe´ a`
un processus NSF quelle que soit la polarisation du neutron. Le pic discute´ dans la partie pre´ce´dente n’est
donc pas de nature magne´tique. A partir de la discussion de la partie pre´ce´dente nous de´duisons que ce pic
est lie´ a` la diffusion multiple et a` la transition structurale.
Ne´anmoins, tout comme dans la partie 6.2.2, nous pouvons de´duire des barres d’erreur de l’intensite´ SF
la valeur du moment maximum pre´sent dans le syste`me pour le cas d’un ordre a` longue distance qui brise
2comme dans la partie pre´ce´dente la mise en unite´s absolues a e´te´ re´alise´e graˆce a` l’intensite´ de la raie (1,0,1), on a tenu
compte de la diffe´rence des largeurs en Q des signaux
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Fig. 6.5: Etude du cas ou` l’ordre est a` longue porte´e et ne respecte pas la syme´trie de transla-
tion le long de l’axe c (en neutrons non polarise´s sur 2T pour ki=2.69A˚
−1) : a) Inten-
site´ mesure´e le long de la direction (1,0,L) autour de la valeur L=2 pour diffe´rentes
tempe´ratures allant de T=15K (points rouges ) a` T=270K (points jaunes) sur le spec-
trome`tre 2T. b) Meˆme chose le long de la direction (H,0,2) autour de la valeur H=1.
c) Etude en tempe´rature de l’intensite´ mesure´e pour Q=(1,0,2) (en points rouges) et
Q=(0.9,0,2) (en points verts)
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Fig. 6.6: Etude du cas ou` l’ordre est a` longue porte´e et ne respecte pas la syme´trie de translation
le long de l’axe c (en neutrons polarise´ ssur 4F1 pour ki=2.69A˚
−1) a) Intensite´s SF
(points rouges) et NSF (points verts) mesure´es le long de la direction (1,0,L) pour
L=2 et P//Q. b) Meˆme chose qu’en a) pour L=0 c) Meˆme chose qu’en a) pour P//z.
d) Meˆme chose qu’en a) pour P ⊥ Q
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la syme´trie de translation le long de l’axe c et pour la phase CC − θII . L’intensite´ magne´tique de´duite des
mesures reporte´es sur la Fig.6.6.a) est e´gale a` Imag=0±15 cts en 30mn. La mesure de la raie (1,0,1) permet
de mettre en unite´s absolues : I(1,0,1)NSF=650000cts=200mbarns, on en de´duit que Imag=0±0.01mbarns.
On reporte dans le Tab.A.3 le facteur de structure magne´tique utilise´ et la valeur du moment de´duite
M = 0± 0.01µB dans le cas de l’hypothe`se n◦1. Dans le cas de l’hypothe`se n◦3, la situation est un peu plus
complique´e car il faut connaˆıtre pre´cise´ment la modulation de l’ordre le long de l’axe c. Contrairement a`
l’hypothe`se n◦1 ou` g(L)=1, dans le cas de l’hypothe`se n◦3, g(L)<1, la valeur du moment de´duit sera plus
grand que dans le cas de l’hypothe`se n◦1. Typiquement, le moment de´duit dans le cas de l’hypothe`se trois
est de l’ordre de 0.01-0.02µB .
Ainsi, il n’y a aucun signal magne´tique (a` la pre´cision de l’ordre de 0.01 a` 0.02 µB en fonction
de la corre´lation le long de l’axe c) dans le compose´ La2−xSrxCuO4 pour x=0.1 compatible
avec l’hypothe`se d’un ordre a` longue distance ne respectant pas la syme´trie du re´seau. Dans
l’e´tat actuel de nos donne´es, il n’y a aucune preuve de l’existence d’un ordre a` longue distance compatible
avec la phase CC-θII . Nous nous inte´ressons maintenant a` la seconde hypothe`se : celle de l’ordre est a` courte
porte´e.
6.2.3 Test de l’hypothe`se n◦1 et n◦2 pour une ordre a` courte porte´e
Comme nous l’avons discute´ dans la partie 6.1.2, la situation expe´rimentale dans le cas d’un ordre a` courte
porte´e est diffe´rente de celle d’un ordre a` longue distance. Pour un ordre a` courte porte´e, il existera un
signal magne´tique la` ou` il n’y a pas de pic de Bragg nucle´aire. Dans le cas de l’hypothe`se n◦1, quelle que
soit la valeur de L on attend un pic le long de la direction a∗ centre´ en H=1 dont la largeur est impose´ par
la re´solution expe´rimentale. Dans le cas de l’hypothe`se n◦2, on attend un pic plus large que la re´solution
expe´rimentale, centre´ en H=1 pour une valeur L proche de 1 (on suppose alors une faible corre´lation qui
respecte la syme´trie du re´seau). Afin de tester a` la fois les hypothe`ses 1 et 2, nous avons re´alise´ des coupes le
long de la direction (H,0,0) pour des valeurs de L non entie`res et proches de L=1. Dans le cas de l’hypothe`se
n◦2, l’ide´e est de travailler a` proximite´ du pic de Bragg nucle´aire (l’intensite´ magne´tique y est maximale)
mais assez loin du pic de Bragg nucle´aire (pour avoir bruit de fond minimum). Pour ces raisons, nous avons
choisi de travailler en neutrons polarise´s pour un vecteur d’onde ki=1.55A˚
−1 (c’est-a`-dire avec une bonne
re´solution en Q pour venir le plus proche possible du pic de Bragg nucle´aire). Nous reportons ici les re´sultats
de nos mesures sur les deux spectrome`tres 4F1 et IN14. A titre indicatif, cette e´tude repre´sente quatre a`
cinq semaines d’expe´rience tout spectrome`tre confondu.
Etude sur 4F1
Dans le cas du spectrome`tre 4F1, on travaille avec un rapport de flipping entre 40 et 50. La valeur de
L a` laquelle nous avons re´alise´ nos mesures est impose´e par la largeur du pic de Bragg nucle´aire. Aucune
contribution nucle´aire n’est observe´e en (1,0,L) pour L ≤ 0.9.
On reporte l’intensite´ SF le long de la direction (H,0,0.9) pour P//Q sur la Fig.6.7.a) a` T=40K (en points
rouges ferme´s) et sur la Fig.6.8.b) a` T=40K (en points rouges ferme´s) et T=250K (en points rouges ouverts).
A basse tempe´rature, la coupe peut eˆtre ajuste´e par un pic centre´ en H=1 de largeur ∆H=0.16r.l.u. Ce pic
a disparu dans la coupe SF a` T=250K (voir Fig.6.8.b)). On reporte e´galement sur la Fig.6.7.b) l’e´tude du
canal NSF a` basse tempe´rature sur trois points. Cette coupe ne montre pas de structure particulie`re qui
pourrait expliquer le signal dans le canal SF.
En plus de la polarisation P//Q, nous avons e´tudie´ deux autres polarisations mais seulement sur trois
points (0.84,0,0.9),(1,0,0.9). Ce choix est du aux longs temps d’acquisition ne´cessaire (de l’ordre de plu-
sieurs heures par point pour une polarisation et une tempe´rature) qui limite conside´rablement le champ
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d’investigation. Dans le cas du point Q=(0.84,0,0.9), l’intensite´ SF est plus grande dans le cas P ⊥ Q
(et P//z)) que dans le cas P//Q, ce qui ne sugge`re aucun signal magne´tique. Par contre en Q=(1,0,0.9),
l’on observe ISF (P//Q )>ISF (P//z )>ISF (P ⊥ Q ) en accord avec l’existence d’un signal magne´tique.
Plus exactement, l’analyse comple`te de polarisation donne sur ces deux points : Imag(0.84,0,0.9)=-7±9cts et
Imag(1,0,0.9)=12±7cts. En Q=(0.84,0,0.9), la valeur ne´gative de´montre qu’il n’y a aucun signal magne´tique.
En Q=(1,0,0.9), l’analyse comple`te de polarisation est compatible avec un signal magne´tique d’intensite´
12cts. Une meilleure statistique serait en fait ne´cessaire pour e´tablir ce fait de fac¸on de´finitive. Ne´anmoins
ceci est difficilement re´alisable dans les conditions actuelles.
Nous sommes ensuite inte´resse´s a` l’e´volution en tempe´rature de l’intensite´ SF pour la polarisation P//Q.
Nous reportons les re´sultats de ces suivis en tempe´rature enQ=(1,0,0.9) (en points rouges) sur la Fig.6.7.d) et
Q=(1.1,0,1) (en points rouges) etQ=(0.8,0,0.9) (en points verts) sur la Fig.6.7.c). EnQ=(1,0,0.9), l’intensite´
diminue a` mesure que T diminue jusqu’a` T=210K ou` l’intensite´ demeure constante. D’apre`s la Fig.6.7.d),
on de´duit une intensite´ a` basse tempe´rature de 10±3cts en accord avec l’analyse de polarisation discute´e
pre´ce´demment. Le suivi en tempe´rature en Q=(1.1,0,1) confirme cette tendance puisque l’on observe, a`
mesure que T augmente, une augmentation de l’intensite´ autour de 210K jusqu’ autour de 50K puis une
chute de l’intensite´. L’e´tude au pointQ=(0.8,0,0.9) montre que l’intensite´ y est constante avec la tempe´rature.
Partant de cette hypothe`se, on peut de´duire une intensite´ du signal de 16cts a` 50K en Q=(1.1,0,1). Cette
e´tude en tempe´rature est particulie`rement inte´ressante puisqu’elle permet de montrer que : (i) le signal
n’apparaˆıt que pour certaines valeurs particulie`res de H, celles autour de H=1 ; (ii) le signal apparaˆıt autour
d’une tempe´rature comprise entre 180K et 240K (typiquement au tour de 210K) , qui est infe´rieure a` la
tempe´rature de transition structurale et (iii) il y a plus d’intensite´ en Q=(1.1,0,1) qu’en Q=(1,0,0.9), ce
qui sugge`re qu’il y a soit plus d’intensite´ en L=1 qu’en L=0.9 (il y aurait ainsi une modulation en L),
soit qu’il y a plus d’intensite´ en H=1.1 qu’en H=1 ( le signal dans le plan aurait alors une tendance a`
l’incommensurabilite´). Au vue de la statistique, il est en fait difficile de conclure.
Etude sur le spectrome`tre IN14
Afin de pre´ciser la de´pendance en Q du signal observe´ dans le canal SF, nous avons prolonge´ notre e´tude
en essayant d’ame´liorer les conditions expe´rimentales. Pour se faire, nous avons travaille´ sur le spectrome`tre
IN14 dans les meˆmes configurations que sur le spectrome`tre 4F1, a` savoir avec un montage de neutrons
polarise´s de type bobine de Helmholtz pour un vecteur d’onde incident ki=1.55A˚
−1. Dans ces conditions, le
spectrome`tre IN14 posse`de un flux deux a` trois fois supe´rieur a` celui de 4F13 avec rapport de flipping R=23.
Nous avons aussi augmente´ le volume e´chantillon en co-alignant deux e´chantillons : la masse e´chantillon
a e´te´ ainsi augmente´e d’un facteur 1.5. On espe`re gagner ainsi un facteur trois a` cinq sur le intensite´ du
pic magne´tique a` temps de comptage e´gal. Dans le cas de ce montage, aucune contribution nucle´aire n’est
observe´e en (1,0,L) pour L ≤ 0.88. Nous avons donc re´alise´ nos coupes en H pour L=0.85. On reporte sur
la Fig.6.8.a) l’e´volution de l’intensite´ SF pour la polarisation P//Q a` T=60K (en points rouges ferme´s) et
T=60K (en points rouge ouverts ). A T=250K, l’intensite´ le long de la direction (H,0,0.86) est quasi line´aire.
A T=60K, l’intensite´ le long de la direction (H,0,0.86) a la meˆme tendance plus une structure assez large
centre´e autour de la valeur H=1. Ceci est bien mis en e´vidence lorsque l’on reporte, comme sur la Fig.6.8.c),
la diffe´rence des intensite´s SF entre T=60K et T=250K. Cette diffe´rence peut eˆtre ajuste´e de deux fac¸ons :
soit par une bruit de fond line´aire plus un pic gaussien centre´ en H=1 de largeur a` mi-hauteur ∆H=0.3r.l.u
(c’est cet ajustement qui est propose´ sur la Fig.6.8.c) en ligne rouge), soit par un bruit de fond line´aire plus
deux pics gaussiens centre´s en H=1±δ ou` δ=0.1 et de largeur a` mi-hauteur ∆H=0.15. Quoi qu’il en soit de
la description pre´cise de ce pic, cette expe´rience confirme le re´sultat de l’expe´rience re´alise´e sur 4F1, a` savoir
3cette valeur est de´duite par la mesure de l’incohe´rent d’un e´chantillon de Vanadium d’1g sur les deux spectrome`tres dans les
conditions expe´rimentales utilise´es durant nos expe´riences
159






Fig. 6.7: Etude du cas ou` l’ordre est faiblement corre´le´ (en neutrons polarise´s sur le spec-
trome`tre 4F1 et ki=1.55A˚
−1) : a) Intensite´ SF le long de la direction (H,0,9) autour
de H=1 a` T=40K pour P//Q (points rouges), P//z (points verts ) et P ⊥ Q (points
bleus). b) Meˆme chose qu’en a) dans le canal NSF. c) Etude en tempe´rature de l’in-
tensite´ SF pour P//Q en Q=(1.1,0,1) (en points rouges) et Q=(0.8,0,0.9) (en points
verts). d) Meˆme chose qu’en d) pour Q=(1,0,0.9).
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l’apparition d’un signal SF assez large autour de la valeur H=1 a` basse tempe´rature. Ne´anmoins, plusieurs
commentaires sont ne´cessaires.
A titre de comparaison, on reporte l’e´volution de l’intensite´ NSF entre les basse et haute tempe´ratures
divise´e par la valeur du rapport de flipping en points verts sur la Fig. 6.8.c). Cette diffe´rence permet de
comprendre l’origine de l’e´volution du bruit de fond line´aire dans la diffe´rence des intensite´s SF : elle semble
eˆtre due a` la variation en tempe´rature de la fuite de polarisation du canal NSF dans le canal SF. De plus,
il convient de remarquer qu’a` temps de comptage e´gal, l’intensite´ du pic dans le canal SF mesure´e sur le
spectrome`tre IN14 est quatre fois supe´rieure a` celle mesure´e sur le spectrome`tre 4F1. Ceci est en accord avec
nos estimations de la masse e´chantillon et du rapport des flux entre ces deux spectrome`tres. Cependant, le
rapport signal sur bruit n’est pas le meˆme, il est dans le cas de 4F1 de l’ordre de 10% et de l’ordre de 5%
dans le cas de IN14. Autrement dit, a` temps de comptage e´gal, le bruit de fond est dix fois plus intense sur
le spectrome`tre IN14 que sur 4F1 alors que le signal n’est que quatre fois plus intense. Deux explications
peuvent eˆtre propose´es : soit le rapport signal sur bruit est particulie`rement mauvais sur IN14, soit le rapport
signal sur bruit a change´ entre les deux expe´riences. Dans la mesure ou` nous avons change´ le montage entre
ces deux expe´riences, la seconde explication est la plus vraisemblable.
Il est important de noter que quel que soit l’ajustement utilise´ pour l’expe´rience sur IN14, le signal est
environ deux fois plus large que sur 4F1. Afin de comparer les re´sultats de ces deux e´tudes, on reporte sur
les Fig.6.8.a) et Fig.6.8.b) les re´sultats bruts des coupes le long de la direction (H,0,0.9) a` haute et basse
tempe´ratures pour les deux expe´riences. En fait, l’expe´rience sur le spectrome`tre IN14 invite a` reconside´rer
l’ajustement re´alise´ sur la Fig.6.7.a). En effet contrairement a` ce que nous avons suppose´, il semble que la
ligne de bruit de fond de´duite de la mesure a` T=250K ne soit pas constante avec Q mais line´aire. Ceci est
confirme´ par la Fig.6.8.b) ou` l’on a reporte´ la coupe Q a` T=250K mesure´e sur 4F1. Nous proposons ainsi
un nouvel ajustement de la mesure de 4F1 a` T=40K sur la Fig.6.8.b). Sur celle-ci, on prend un bruit de
fond en pente impose´ par la mesure a` T=250K. On de´duit alors une largeur a` mi-hauteur ∆H = 0.21. Cette
largeur est encore infe´rieure a` celle observe´e sur IN14 mais elle montre que ces deux mesures ne sont pas
incompatibles. En toute rigueur, il faudrait reprendre la mesure sur 4F1 sur une gamme de Q plus large et
a` T=60K (et non a` T=40K comme dans notre mesure sur 4F1).
Discussion
L’ensemble de ces deux mesures sugge`re donc l’existence d’une contribution magne´tique qui apparaˆıt
autour de 210K autour du vecteur d’onde Q=(1,0,1). Dans l’e´tat actuel de nos donne´es, diffe´rents types
d’ajustements peuvent eˆtre re´alise´s. Un premier ajustement est de type commensurable avec une largeur
dans le plan (H,K) comprise entre 0.2 et 0.3 r.l.u, c’est-a`-dire avec des longueurs de corre´lation variant
entre 4 et 6A˚ (c’est-a`-dire d’1 a` 2 mailles). Le second ajustement est de type incommensurable avec une
largeur dans le plan comprise entre 0.1 et 0.15 r.l.u, c’est-a`-dire avec des longueurs de corre´lation comprises
entre 6A˚ et 12A˚. Durant notre e´tude, nous nous somme essentiellement concentre´s sur les coupes le long
de a, nous ne pouvons donc pas donner la longueur de corre´lation de l’axe c de fac¸on pre´cise. Cependant,
en utilisant les suivis en tempe´rature, nous pouvons estimer de fac¸on grossie`re ∆L. A L fixe´, on peut
supposer en premie`re approximation que : I(1.1,0,1)≈I(1,0,1). On de´duit ainsi d’apre`s la Fig.6.7.c) et d)
que : I(1.1,0,1)I(1,0,0.9) ≈ I(1,0,1)I(1,0,0.9) = exp(4 ln 20.01∆L ) = 1.7. On de´duit alors que ∆L = 0.23r.l.u, c’est-a`-dire des
longueurs de corre´lation le long de l’axe c,note´ ξc, de l’ordre de ξc ≈ 2∆L = 15A˚.
On posse`de ainsi tous les parame`tres pour la mise en absolue. Pour les mesures sur 4F1 et sur IN14,
l’intensite´ de ce pic donne Imag=1.5mbarns. D’apre`s notre mode´lisation, il semble qu’il existe une faible
corre´lation le long de l’axe c avec un maximum en L=1. On suppose alors que le facteur de structure
magne´tique est le meˆme que dans le cas d’un ordre a` longue porte´e respectant la syme´trie du re´seau. Dans
ces conditions, on trouve pour la phase CC-θII un moment de 0.1µB .
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Fig. 6.8: Etude du cas ou` l’ordre est faiblement corre´le´ (en neutrons polarise´s pour
ki=1.55A˚
−1) : a) Intensite´ SF le long de la direction (H,0,9) autour de H=1 pour
P//Q a` T=60K (points rouges ferme´s) et T=250K (points rouges ouverts) sur le spec-
trome`tre froid IN14. b) Meˆme chose qu’en a) sur le spectrome`tre froid 4F1 pour
T=40K et T=250K. c) Diffe´rence entre les intensite´s SF (en points rouges ferme´s) et
NSF (en points verts) mesure´es le long de la direction (H,0,9) autour de H=1 pour
P//Q a` T=60K et T=250K. Dans le cas du canal NSF, la diffe´rence a e´te´ divise´e par
le rapport de flipping R ou` R=23 sur le spectrome`tre IN14 pour P//Q.
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6.2.4 Conclusion
Notre e´tude a permis d’e´liminer un certain nombre d’hypothe`ses concernant l’existence d’un ordre magne´tique
dans la phase de pseudogap du compose´ La2−xSrxCuO4. En particulier, quelle que soit la modulation le long
de l’axe Q, aucun ordre magne´tique a` longue distance de syme´trie compatible avec la phase CC-θII et de mo-
ment plus grand que 0.02µB n’a e´te´ mis en e´vidence dans la phase de pseudogap du compose´ La2−xSrxCuO4
pour x=0.1
Cependant, l’e´tude du cas de figure ou` l’ordre est a` courte porte´e a mis en e´vidence l’existence d’un signal
dans le canal SF qui apparaˆıt autour de 210K. Dans le plan les longueurs de corre´lation sont de l’ordre de
quelques mailles. Le long de l’axe c, l’ordre est e´galement a` courte porte´e avec une longueur de corre´lation
de l’ordre d’une maille. Cette ordre a` courte porte´e semble respecter la structure nucle´aire centre´. Notre
analyse de polarisation sugge`re que ce signal est bien d’origine magne´tique. Ne´anmoins, la statistique de ce
re´sultat doˆıt eˆtre ame´liore´e pour confirmer ceci de fac¸on de´finitive.
A titre de conclusion, nous proposons de discuter et d’essayer de mettre en perspective ce re´sultat. Dans le
cas du compose´ La2−xSrxCuO4, le spectre d’excitation magne´tique dans la phase normale est caracte´rise´ par
la pre´sence de fortes fluctuations de basse e´nergie aux vecteurs d’onde Q = (π(1±δ), π) et Q = (π, π(1±δ)).
Celles-ci peuvent meˆme devenir statiques a` basse tempe´rature dans la phase sous-dope´e. En particulier dans
cet e´chantillon, R.Gilardi a reporte´ l’existence d’un ordre statique a` tre`s basse tempe´rature a` ces vecteurs
incommensurables au-dessous de 20K [163]. Ainsi, on peut s’attendre a` ce que ces fortes fluctuations influent
sur l’ordre magne´tique que l’on a pre´ce´demment de´crit. En particulier, la diminution de l’intensite´ observe´e
au-dessous de 30K sur la Fig.6.7.c) et d) pourrait correspondre a` la conse´quence de la mise en ordre proche
du vecteur d’onde AF. On aurait ainsi une compe´tition entre plusieurs types d’ordres : la supraconductivite´,
l’ordre AF incommensurable et enfin la phase que nous venons de de´crire (de syme´trie compatible avec la
phase CC-θII), chacun de ces ordres influenc¸ant l’autre. On propose ainsi un sce´nario en accord avec nos
mesures neutrons : la re´ponse au vecteur d’onde AF est cre´e´e par une forte modulation de charge et de
spin de type stripe. Entre ces lignes s’organise une autre phase de type CC-θII de vecteur de propagation
incommensurable. Ceci expliquerait la nature incommensurable et la largeurs du signal observe´. Bien entendu,
d’autres e´tudes sont ne´cessaires pour valider ce type d’image.
6.3 Spectre de fluctuation dans la phase de pseudogap du compose´
La2−xSrxCuO4
Nos mesures indiquent l’existence d’un ordre magne´tique pre´sentant un caracte`re bi-dimensioneI, et il est
naturel de supposer que cela sera e´galement le cas pour le spectre de fluctuation associe´ a` cet ordre. Nous nous
sommes ainsi inte´resse´s a` l’e´tude du spectre de fluctuation du compose´ La2−xSrxCuO4 pour x=0.1 autour de
q=0. Il est important de noter que ce type d’e´tude n’a jamais e´te´ re´alise´e par diffusion de neutrons dans les
cuprates supraconducteurs. Un outil de choix pour sonder le spectre de fluctuation d’un syste`me pre´sentant
un fort caracte`re bi-dimensionel est un spectrome`tre deux axes : nous le verrons dans une premie`re partie.
Nous pre´senterons ensuite les re´sultats pre´liminaires de notre e´tude. On proposera enfin une discussion du
spectre observe´.
6.3.1 Principe de la mesure
Dans le cas ou` le spectre de fluctuation est bi-dimensionel, il est possible d’utiliser un spectrome`tre deux
axes (c’est-a`-dire sans analyse de l’e´nergie des neutrons diffuse´s) pour e´tudier ce spectre. On reporte un
sche´ma illustrant le principe de la mesure sur la Fig.6.9.a). La configuration du spectrome`tre est choisie de
163
6 Etude de la phase de pseudogap du compose´ La2−xSrxCuO4 par diffraction de neutrons polarise´s (DNP)
manie`re a` ce que la direction du neutron diffuse´ soit perpendiculaire aux plans CuO2. Si un spectrome`tre deux
axes est utilise´, tous les neutrons diffuse´s sont de´tecte´s, quelle que soit leur e´nergie. L’ide´e de cette mesure
est donc de re´aliser une inte´gration du spectre magne´tique en e´nergie le long d’une direction pour laquelle le
spectre ne change pas. Historiquement, ce type de mesure a e´te´ utilise´e par R.J. Birgeneau et al.[234] pour
e´tudier le spectre de fluctuation magne´tique bi-dimensionel du compose´ La2−xSrxCuO4 autour du vecteur
d’onde planaire (π,π). Plus re´cemment, ce type de montage a e´te´ e´galement utilise´ par E. Motoyama et al.
[235] dans l’e´tude des compose´s dope´s en e´lectrons Nd2−xCexCuO4+δ.
Dans le cas de notre e´tude, nous nous inte´ressons au spectre de fluctuation magne´tique autour du vecteur
d’onde planaire Qp=(-1,0), la direction d’inte´gration choisie est la direction (0,0,L) comme dans le cas des
mesures de R.J. Birgeneau et al.[234]. Pour re´aliser cette inte´gration, il faut amener la direction de l’espace
re´ciproque (0,0,L) paralle`le a` la direction de kf . On illustre cette ge´ome´trie particulie`re sur la Fig.6.9.a).
Pour un transfert d’e´nergie nul (kf=ki=2.662A˚
−1), il existe une seule valeur de L telle que kf//(0,0,L), on
a alors L=1.2 (voir Fig.6.9.b)). Comme il n’y a pas d’analyse en e´nergie, tous les neutrons re´fle´chis le long
de cette directions sont de´tecte´s. On de´tecte ainsi des neutrons avec un vecteur d’onde k′f avec k
′
f//(0,0,L)
et k′f 6= ki. Pour chaque k′f , on sonde alors un point de l’espace (Q′,ω) ou` Q′ = k′f − ki avec un transfert
d’e´nergie h¯ω = h¯
2
2mn
(k′2f − k2i ). Comme on peut le voir sur la Fig.6.9.a), les diffe´rents Q′ se trouvent sur la
droite de l’espace re´ciproque (1,0,L). Si le spectre est conside´re´ comme quasiment inde´pendant de L, cela
revient donc a` inte´grer le spectre de fluctuation autour de Qp=(1,0).
Les bornes de cette inte´gration sont impose´es par les e´nergies maximale et minimale que le neutron
transfe`re au syste`me diffusant. Le neutron peut ce´der au maximum toute sont e´nergie, c’est-a`-dire Ei=
h¯2k2i
2m .
Dans ce cas, Ef=0, h¯ω = Ei et Q=(-1,0,4.8) (voir Fig.6.9.b)). L’e´nergie minimale du neutron est impose´e
par l’e´nergie que le neutron peut recevoir. Cette e´nergie est infinie, d’ou` Ef− >∞. Connaissant maintenant
les bornes d’inte´gration, on peut exprimer la section efficace de diffusion mesure´e. D’apre`s l’Eq.2.12 et 2.17,











Il convient de remarquer que deux raisons font que la borne d’inte´gration infe´rieure est en fait diffe´rente
de Ef− > ∞. Tout d’abord, dans le cas ou` Ef− > ∞, on a |Q|− > ∞ et |f(Q)|− > 0. Ensuite, le facteur
de balance de´taille´ tend e´galement vers 0 de`s que −h¯ω >> kBT . Ainsi la borne infe´rieure de l’inte´gration
est plutoˆt de l’ordre de Ef=δkBT avec δ ≈ 3[234]. Dans le cas ou` δ = 1, L est e´gal a` -3.4 (voir Fig.6.9.b)).
Ainsi, lorsque la direction (0,0,L) est paralle`le a` kf pour Q=(1,0,L) et T=300K, on inte`gre le spectre
d’e´nergie sur une gamme d’e´nergie variant de 14.7meV a` -70meV. Expe´rimentalement, plusieurs configura-
tions ont e´te´ teste´es (en particulier sur la collimation apre`s e´chantillon). Nous concluons que la meilleure
configuration est obtenue avec 60’ de collimation devant de´tecteur.
6.3.2 Re´sultat des mesures
Toutes nos mesures ont e´te´ re´alise´es sur le spectrome`tre 3T pour des neutrons incidents ki=2.662A˚
−1.
Nous avons re´alise´ diffe´rents types de mesures. Nous reportons ici seulement quelques uns des re´sultats
pre´liminaires.
Nous avons tout d’abord re´alise´ des coupes en H de -1.4 a` -0.7. Pour chaque valeur de H, on ajuste la valeur
de L pour que kf soit paralle`le a` (0,0,L) pour le processus de transfert d’e´nergie nulle (c’est-a`-dire ki=kf ).
A titre d’illustration, on reporte l’e´volution dans l’espace re´ciproque des trois points planaires Qp=(-0.7,0),
(-1,0) et (-1.3,0) pour lesquels la condition d’inte´gration est satisfaite sur la Fig.6.9.b). On reporte l’e´volution
de l’intensite´ mesure´e le long de cette coupe en H sur la Fig. 6.10.a) pour T=260K (en points rouges) et
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Fig. 6.9: Principe de mesure d’un spectre de flucutation bi-dimensionelle sur un spectrome`tre
2 axes : a) Plan de l’espace re´ciproque (H,0,0)/(0,0,L) sur lequel on superpose le
diagramme de diffusion pour re´aliser l’inte´gration du spectre de fluctuation en e´nergie
le long de la direction (1,0,L). L’inte´gration en e´nergie se fait entre Ef=Ei=14.7meV
et Ef=-δkBT . b) On reporte le lien entre le transfert d’e´nergie et la position du point
de l’espace re´ciproque (note´ Q′) pour les trois points planaires Qp=(-0.7,0), (-1,0) et
(-1.3,0) pour lesquels la condition d’inte´gration est re´alise´e.
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T=60K (en points verts). Aux deux tempe´ratures, les coupes ont des formes assez similaires. Entre H=-1.4 a`
H=-1.1, l’intensite´ est a` peu pre`s constante. On observe par contre une augmentation tre`s nette de l’intensite´
pour H>-1.1. Afin de mettre en e´vidence un changement en tempe´rature dans cette coupe, on reporte sur
la Fig.6.10.b) la diffe´rence des coupes en H entre T=260K et T=60K (en points rouges). Cette diffe´rence
pre´sente un pic en H=-1 de largeur 0.2 r.l.u. Pour avoir une ide´e de l’e´volution du bruit de fond le long de
cette coupe, nous avons re´alise´ la meˆme diffe´rence pour l’e´chantillon tourne´ de 10◦. Dans ces conditions, la
proce´dure d’inte´gration n’a plus lieu le long d’une direction privile´gie´e du spectre. Cette diffe´rence ne pre´sente
pas de pic mais une e´volution line´aire en Q assez similaire a` celle du bruit de fond de´duit de l’ajustement
(en ligne rouge sur la Fig.6.10.b)). Cette mesure montre ainsi que ce pic est bien spe´cifique a` la condition
d’inte´gration. Il est inte´ressant de noter que la largeur du pic de´duite de ces mesures est tre`s proche de la
largeur du pic statique reporte´e dans la partie 6.2.3.
Aussi nous avons re´alise´ une coupe en L pour H=-1. Cette mesure est un peu complique´e car l’on e´chappe
a` une contamination par les pics de Bragg uniquement pour certaines valeurs de L. La diffe´rence entre les
intensite´s a` 260K et a` 60K indique un pic centre´ autour de L=1.4 de largeur ∆L ≈1. L’existence d’un pic














































Fig. 6.10: Etude sur 3T1 du compose´ La2−xSrxCuO4 a) Coupe le long de la direction (H,0,L)
autour de H=-1 pour T=260K (points rouges) et T=60K (points verts). Pour chacune
des ces valeurs, on ajuste la valeur de L pour que kf soit paralle`le a` la direction (0,0,L).
b) Diffe´rence entre T=260K et 60K le long de la direction (H,0) en mode inte´gration.
Les points rouges correspondent a` la diffe´rence entre les donne´es pre´sente´es en a).
En points verts : meˆme chose pour l’e´chantillon de´saligne´ (de 10◦), |Q| reste constant
mais la direction de Q a change´. On repre´sente en ligne rouge l’ajustement gaussien
des points rouges. On de´duit de l’ajustement que l’intensite´ du pic est de 430cts (en
588s) avec une largeur ∆H=0.2 r.l.u. Il est inte´ressant de noter que la largeur du pic
est tre`s proche de la largeur du pic statique reporte´e dans la partie 6.2.3.
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6.3.3 Discussion
Le principal re´sultat de cette expe´rience est la diminution du spectre d’excitation autour du vecteur d’onde
q = 0 a` mesure que la tempe´rature diminue. D’apre`s cette mesure, cet effet est localise´ en q avec une largeur
∆H=0.2 r.l.u. On propose dans cette partie une discussion de ce re´sultat bien q’une e´tude plus comple`te
soit ne´cessaire pour conclure.
Spectre magne´tique ou phononique Tout d’abord, il est important de noter que notre e´tude n’a pas e´te´
re´alise´e par diffusion de neutrons polarise´s. Ainsi, nous n’avons pas la preuve que ce que nous observons
soit bien lie´ a` un changement dans le spectre de fluctuations magne´tiques. Notre observation peut eˆtre soit
lie´e a` une modification du spectre magne´tique, soit a` une modification du spectre phononique. En effet, une
hypothe`se plausible est que notre observation soit lie´e a` la diffe´rence de population thermique de phonons
impose´e par le facteur de balance de´taille´e. Seuls les neutrons polarise´s ou d’autres mesures comple´mentaires
pourraient nous permettre de re´pondre a` cette question. Une e´tude est donc pre´vue sur le spectrome`tre 3T
en configuration neutrons polarise´s. Dans la suite de cette discussion, nous envisageons le cas ou` ce spectre
est de nature magne´tique.
Un effet de surface de Fermi ? Dans la mesure ou` la phase de pseudogap se caracte´rise par une dimi-
nution du poids spectral au niveau des points (π, 0) et (0, π) de la surface de Fermi, une premie`re ide´e est
d’associer l’effet observe´ a` une conse´quence de la formation des arcs de Fermi. Dans une image simpliste,
la susceptibilite´ est donne´e par Lindhard, la diminution du poids spectral autour des points rouges (voir
Fig.6.11) va entraˆıner une diminution de la susceptibilite´. La forme de la susceptibilite´ a` haute tempe´rature
est repre´sente´e sche´matiquement en noir. Dans cet approche, on s’attendrait a` un signal dont la largeur le
long de la direction (H,0) est controˆle´e par la distance entre deux points antinodaux de la surface de Fermi
(autrement dit la distance entre deux points rouges proches voisins sur la Fig.6.11). Dans le cas du compose´
Bi-2212, cette valeur est de l’ordre de ∆H = 0.2. Cette valeur est tre`s proche de la largeur de´duite de nos
mesures.
Une fac¸on de tester cette ide´e est de comparer les diffe´rentes mesures de susceptibilite´ en unite´s absolues.
Notre mesure est re´alise´e en Qp=(-1,0), alors que les mesures de Squid sont re´alise´es en Qp=(0,0). Dans une
approche de type surface de Fermi, l’invariance par translation impose que la variation de la susceptibilite´
soit du meˆme ordre de grandeur.
On a reporte´ sur la Fig.2.8 la mesure de susceptibilite´ par Squid sur le deuxie`me e´chantillon utilise´ lors
de nos mesures de neutrons. Entre T=300K et T=60K, on observe une diminution de la susceptibilite´ de
l’ordre de ∆χ(Q = (0, 0),ω = 0)=1.10−7emu≈ 1µ2B .eV −1. De meˆme, on peut essayer d’e´valuer la variation
de la susceptibilite´ magne´tique observe´e lors de notre mesure. Comme d’habitude, la mise en unite´s absolues
est re´alise´e graˆce a` la mesure de la raie (-1,0,1). On prend comme facteur de structure magne´tique celui
utilise´ dans la partie 6.2.3. On trouve alors une intensite´ magne´tique Imag est e´gale a` quelques 10 mbarns.
On convertit alors cette valeur en µ2B .eV
−1, en supposant que le spectre est inde´pendant de l’e´nergie. La
variation de la susceptibilite´ est alors e´gale a` : ∆χ(Q = (−1, 0), ω = 0)≈ quelques 10µ2B .eV −1 4. Cette valeur
est plus grande que celle observe´e par les mesures de Squid. Dans une approche de type surface de Fermi,
cela ne se comprend pas tre`s bien, on s’attendrait a` la meˆme variation (au facteur de forme pre`s).
Une fac¸on de comprendre ce re´sultat serait d’imaginer un objet qui respecte la syme´trie de translation
mais qui posse`de une structure particulie`re dans la plaquette CuO2, tel que les boucles de courant de la
4Avec la collimation de 60’, on a sur le pic de Bragg nucle´aire (-1,0,1) un pic gaussien d’intensite´ 7000cts (en 1s) avec une
largeur ∆H = 0.18 et ∆L = 0.18. Le signal inte´gre´ peut eˆtre ajuste´ par une gaussienne d’intensite´ 430cts (588s) et de
largeur ∆H = 0.18 et ∆L ≈ 1 en 588s. On rame`ne en µ2
B
.eV −1 en divisant Imag , exprime´e en µ2B , puis en divisant par la
gamme d’e´nergie sur laquelle on inte`gre, a` savoir approximativement de l’ordre de 80meV
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Fig. 6.11: Discussion : Surface de Fermi typique des SHTCs d’apre`s [236], les points rouges
repre´sentent les points de la surface de Fermi sensibles a` l’ouverture du pseudogap.
On reporte sur la droite une e´volution sche´matique de la partie imaginaire de χ(q,ω)
autour de q = 0. La largeur en q est impose´e par la topologie de la surface de Fermi.
Dans le cas de [236], on trouve que ∆H ≈ 0.2.
phase CC-θII . La forme de cet objet imposerait la de´pendance en Q du signal et serait lie´e a` la transforme´e
de Fourier de la distribution de courant de la phase CC-θII . Ainsi, la diminution de l’intensite´ serait lie´e a`
l’ouverture du gap mais l’amplitude serait controˆle´e par la forme de l’objet. Bien entendu cela n’est pas une
the´orie, seulement un sce´nario compatible avec nos mesures.
Conclusion
Dans la premie`re partie de cette e´tude, nous nous sommes inte´resse´ a` la recherche d’un ordre magne´tique
compatible avec la syme´trie de la phase CC-θII dans la phase de pseudogap du compose´ La2−xSrxCuO4
pour x=0.1. Nous nous sommes tout d’abord inte´resse´ au cas d’un ordre a` longue porte´e. L’ensemble de nos
re´sultats nous permet de conclure qu’aucun ordre magne´tique a` longue porte´e de syme´trie compatible avec
la phase CC-θII n’est pre´sent dans la phase de pseudogap du compose´ La2−xSrxCuO4 pour x=0.1 avec un
moment plus grand que 0.02µB . Nous nous sommes inte´resse´s ensuite au cas d’un ordre a` courte porte´e.
L’ensemble de nos re´sultats est compatible avec l’existence d’un signal magne´tique de courte porte´e. Ce
signal apparaˆıt autour d’une tempe´rature Tmag=210K (en accord avec la tempe´rature de pseudogap de´duite
par mesure de re´sistivite´ dans ces compose´s [237]) pre`s du point Q=(1,0,1) avec un moment M≈=0.1µB .
Bien que l’ordre de grandeur du moment soit finalement le meˆme que dans le cas de la famille YBa2Cu3O6+x,
la nature courte porte´e de cet ordre rend sa mise en e´vidence particulie`rement difficile. Cependant, dans les
deux cas, le signal reporte´ mesure´ l’est autour du meˆme vecteur d’onde planaire (H,K)=(1,0).
Finalement, la situation expe´rimentale pour le compose´ La2−xSrxCuO4 est tout aussi difficile (voire plus
difficile) que pour le compose´ YBa2Cu3O6+x. Dans l’e´tat actuel des choses, notre e´tude regroupe un certain
nombre de re´sultats en accord avec un ordre magne´tique. Cependant, d’autres expe´riences sont ne´cessaires
pour confirmer ces re´sultats. La mise en e´vidence d’un tel signal est bien entendu particulie`rement importante
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pour ge´ne´raliser les re´sultats observe´s dans la famille YBa2Cu3O6+x. Notre e´tude sugge`re aussi qu’il existe
peut-eˆtre un lien entre la nature de la dynamique de spin autour du vecteur d’onde AF et le type de phase que
nous avons discute´. A cet e´gard, la famille de compose´s La2−xSrxCuO4 apparaˆıtrait alors plus inte´ressante
et plus riche que celle de compose´s YBa2Cu3O6+x pour comprendre le lien entre ces deux phases.
Dans la seconde partie de cette e´tude, nous avons pre´sente´ nos re´sultats pre´liminaires sur l’e´tude du spectre
de fluctuations magne´tiques en q=0. Celui-ci n’a pour l’instant pas e´te´ e´tudie´ par diffusion de neutrons
polarise´s. Cette e´tude originale a mis en e´vidence une diminution du spectre de fluctuation autour de q=0.
Nous avons propose´ une modeste discussion. Une fac¸on de de´crire cet effet est de l’associer a` l’ouverture d’un
gap dans le spectre d’excitation e´lectronique. Cette e´tude est tre`s inte´ressante car si le signal est bien de
nature magne´tique, celle-ci serait la premie`re mise en e´vidence d’un changement dans le spectre de fluctuation
a` q=0, alors que toutes les e´tudes de diffusion de neutrons depuis la de´couverte des SHTCs se sont inte´resse´es
au vecteur d’onde q=(π,π). Il faut noter que ce type d’e´tude peut a priori se ge´ne´raliser aux autres cupratres
supraconducteurs, et en particulier a` YBa2Cu3O6+x (au proble`me de la bi-couche pre`s).
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7.1 Bilan des re´sultats expe´rimentaux
Durant cette the`se nous nous sommes inte´resse´s a` deux aspects du diagramme de phase des SHTCs par
diffusion de neutrons.
(i) Etude des fluctuations AF du compose´ Bi-2212 au dopage optimal et en surdopage Bien que la
famille de compose´ Bi-2212 ait e´te´ largement e´tudie´e par les techniques de surface telles que l’ARPES et la
STM, l’e´tude des fluctuations de spin par diffusion de neutrons n’avait, judqu’a` pre´sent, pas pu eˆtre re´alise´e
sur cette famille.Il existe deux raisons majeures pour cela : la premie`re concerne la difficulte´ de croissance
de ces e´chantillons et la deuxie`me est le tre`s faible rapport entre le signal magne´tique et le bruit de fond
phononique dans ces compose´s. Notre e´tude est donc la premie`re du genre. Nous nous sommes inte´resse´s
a` l’e´tude des excitations magne´tiques au vecteur d’onde AF et a` la dispersion des excitations magne´tiques
autour du vecteur d’onde AF.
Au vecteur d’onde AF dans la phase supraconductrice du compose´ Bi-2212, le spectre des excitations
magne´tiques a re´ve´le´ l’existence de deux excitations de modulations diffe´rentes le long de l’axe c : le mode
acoustique et le mode optique. Ces deux excitations se trouvent a` deux e´nergies distinctes, note´es respec-
tivement Eacr et E
op
r . Dans une approche itine´rante, ces deux modes sont vus comme des modes collectifs
associe´s au continuum d’excitation e´lectron-trou. Leurs positions en e´nergie permettent de de´duire la position
en e´nergie de la bordure du continuum au vecteur AF, note´e ωc. ωc est le´ge`rement infe´rieure a` 2∆0. Ainsi,
la mesure de la position en e´nergie des modes acoustique et optique peut eˆtre une mannie`re de remonter
de fac¸on indirecte a` l’amplitude du gap. Afin d’illustrer notre propos, nous reportons sur la Fig.7.1.a) et
b) l’e´volution en dopage de Eacr ,E
op
r ,ωc (de´duits des mesures de DIN) et 2∆0 (de´duit des mesures de spec-
troscopie e´lectronique) pour la famille de compose´s Y1−yCayBa2CuO6+x d’apre`s [107] et pour la famille
de compose´s Bi-2212 d’apre`s [157]. A mesure que l’on dope, on observe que la position en e´nergie de ces
excitations diminue, tout comme l’amplitude gap. On remarque d’ailleurs un bon accord entre wc et 2∆0
pour la famille Y1−yCayBa2CuO6+x et pour la famille Bi-2212. En fait, tout l’inte´reˆt de notre e´tude re´side
dans le fait que jusqu’a` pre´sent le lien entre les spectroscopies de charge et de spin n’e´taient pas re´alise´es
sur la meˆme famille de compose´s. Notre e´tude a de´montre´ en fait un tre`s bon accord entre la valeur de ωc
de´duite des mesures neutrons et celle de´duite des mesures d’ARPES. Notre e´tude confirme donc nos re´sultats
obtenus dans la famille Y1−yCayBa2CuO6+x [107] qui sugge´raientt un lien e´troit entre la position en e´nergie
des excitations magne´tiques et l’amplitude du gap.
Ensuite, notre e´tude dans le compose´ Bi-2212 a mis en e´vidence l’existence d’une largeur intrinse`que au
mode acoustique. De fac¸on remarquable, l’e´volution en dopage de cette largeur correspond a` l’e´volution en
dopage de la largeur de la distribution de gap de´duite des mesures de STM[238]. Dans une approche itine´rante,
ce fait se comprend naturellement comme une nouvelle conse´quence de l’existence d’un lien e´troit entre le
gap et la position en e´nergie des excitations magne´tiques. Il est important de noter que dans la mesure ou`
le compose´ Y1−yCayBa2CuO6+x ne pre´sente pas de largeur intrinse`que (tout du moins au niveau du dopage
optimal et dans la phase le´ge`rement surdope´e), l’existence de variations spatiales a` l’e´chelle nanome´trique
n’est pas, selon notre e´tude et l’interpre´tation de nos donne´es, une spe´cificite´ de tous les cuprates mais
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Fig. 7.1: a) et b) Evolution en dopage des e´nergies caracte´ristiques du mode acoustique (points
rouges) et optique (points bleus) pour la famille de compose´s Y1−yCayBa2CuO6+x et
pour la famille de compose´s Bi-2212. Ces deux excitations se trouvent au-dessous de
2∆0. L’amplitude du gap ∆0 est mesure´e par diffe´rentes sondes telles que l’ARPES,
la STM et la diffusion Raman. Le dopage en trous est obtenu graˆce a` la relation
phe´nomenologique Tc(δ)(1-82.6(δ − δop)2) ou` δop est ge´ne´ralement estime´ e´gal a` 0.16.
La position en e´nergie des modes acoustique et optique permet de de´duire ωc qui
correspond a` l’e´nergie minium d’une excitation e´lectron-trou avec renversement de
spin au vecteur d’onde (π,π). Il est pre´vu que wc soit le´ge`rement plus faible que 2∆0.
Nous nous sommes e´galement inte´resse´s a` l’e´tude de´taille´e de spectre de fluctuations autour du vecteur AF
et de l’e´nergie de la re´sonance acoustique. Notre e´tude a mis en e´vidence l’existence d’un signal magne´tique
de part et d’autre de l’e´nergie de la re´sonance. Le spectre d’excitation expe´rimentalement mesure´ se trouve
au-dessous du continuum e´lectron-trou de´duit des mesures d’ARPES. Le spectre de´duit de nos mesures est
compatible avec la forme en sablier ou encore la forme en X reporte´e dans la famille de compose´s YBa2CuO7
pour un dopage compatible[109, 103]. Nous avons propose´ une extension de notre mode´lisation au vecteur
d’onde AF a` l’ensemble des vecteurs d’ondes. La forme globale du spectre d’excitation magne´tique peut
eˆtre assez bien de´crite qualitativement par le mode`le spin-exciton en pre´sence d’une distribution de gap.
Cependant, le spectre mode´lise´ est plus large enQ que le spectre mesure´. En fait, nous avons re´duit l’effet des
he´te´roge´ne´ite´s sur la susceptibilite´ magne´tique a` l’effet d’une distribution spatiale de gap. En fait, la situation
est certainement beaucoup plus complique´e. En effet, la distribution spatiale de gap observe´e par STM n’est
qu’un aspect de la pre´sence dans le compose´ Bi-2212 d’un de´sordre e´lectronique a` l’e´chelle nanome´trique. Il
faudrait en fait connaˆıtre la forme du potentiel microscopique responsable des ces he´te´roge´ne´ite´s puis inclure
ce potentiel dans un mode`le de Hubbard dans une approche de type couplage faible par exemple.
Ensuite, nous nous sommes inte´resse´s a` l’e´tude de´taille´e de le forme des excitations magne´tiques dans le
plan (H,K). Notre e´tude a re´ve´le´ l’existence d’une anisotropie dans la dispersion des excitations magne´tiques
le long des diagonales (1,1,0) [238]. Cette direction correspond a` la direction de la modulation incommensu-
rable des oxyge`nes des plans re´servoirs de charge BiO. Il est inte´ressant de noter que l’existence d’anisotropie
a e´galement e´te´ observe´e dans le spectre magne´tique du compose´ YBa2CuO7 mais le long des directions
b∗[110], a` savoir la directions des chaˆınes CuO qui jouent le roˆle de reservoirs de charge dans ce compose´.
En conclusion, cette e´tude confirme les re´sultats obtenus dans la famille Y1−xCaxBa2CuO7[109, 103, 116].
Ainsi, les observations faites dans ces deux compose´s soulignent l’importance du continuum e´lectron-trou
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comme un e´le´ment important dans la description de la dynamique de spin dans les supraconducteurs de
large Tc. Dans le cas du compose´ Bi-2212, la dynamique de spin semble particulie`rement lie´e a` l’existence
de variations spatiales a` l’e´chelle nanome´trique du gap. Bien que l’existence d’un tel de´sordre puisse eˆtre
utilise´e pour re´ve´ler de nouvelles informations sur la physique des SHTCs, cet effet n’est pas ge´ne´rique a`
l’ensemble des cuprates, en accord avec les re´sultats de STM [60]. Cette e´tude sugge`re donc que dans le
but de comprendre le spectre d’excitations magne´tiques et ses conse´quences sur le spectre de charge dans la
famille de compose´s Bi-2212, il ne faut pas sous-estimer l’impact de l’effet du de´sordre hors des plans CuO2
sur les plans CuO2. En particulier, il semble que les re´servoirs de charge influent nettement sur la dynamique
de spin des plans CuO2, quelle que soit la famille de cuprates conside´re´e.
(ii) Nature de la phase de pseudogap Comme nous l’avons vu dans l’introduction, l’une des diffe´rences
entre les supraconducteurs conventionnels et les SHTCs est le fait que la phase normale dans le cas des
SHTCs comporte de nombreuses anomalies par rapport a` un me´tal standard. Ainsi, la compre´hension de
la phase normale, et plus particulie`rement la compre´hension de la phase de pseudogap, apparaˆıt comme un
pre´-requis important pour comprendre l’origine de la supraconductivite´ dans ces compose´s.
Dans certaines approches [95, 43], le pseudogap est associe´ a` un ordre magne´tique non conventionnel
forme´ de boucles de courant circulant a` l’inte´rieur du plan CuO2. La diffe´rence re´side alors dans le nombre
de boucles par maille e´le´mentaire : une boucle de courant dans le cas de la phase DDW, quatre et deux
respectivement dans les phases CC-θI et CC-θII propose´es par C.Varma [43]. Comme nous l’avons discute´
dans le chapitre.4, ce type d’ordre peut eˆtre re´ve´le´ par la diffusion de neutrons. Motive´s par ces diffe´rentes
approches the´oriques, nous avons entrepris l’e´tude de de la phase de pseudogap par diffusion de neutrons.
Jusqu’a` pre´sent, toutes les e´tudes qui se sont inte´resse´es a` la phase DDW et CC-θI ont e´te´ infructueuses. Il
n’existe pas a` ce jour d’e´le´ment expe´rimental en faveur de l’une de ces deux phases. Dans cette the`se, nous
nous sommes concentre´s sur la phase CC-θII , qui jusqu’a` maintenant n’avait jamais e´te´ e´tudie´e.
Par construction, les phases CC ne brisent pas la syme´trie de translation. Ainsi, la contribution magne´tique
associe´e aux phases CC se superposera aux pics de Bragg nucle´aires. Typiquement, le rapport entre les
intensite´s magne´tique et nucle´aire est de l’ordre de 1 pour 103 a` 104. Toute la difficulte´ de ces expe´riences
est de re´ussir a` mettre en e´vidence cette faible contribution magne´tique. Pour cela, l’utilisation des neutrons
polarise´s est fondamentale. En effet, graˆce a` l’aptitude de ce montage a` se´parer les processus non spin
flip et spin flip, on peut ramener le rapport entre signal magne´tique et signal nucle´aire a` des niveaux
expe´rimentalement acceptables.
Aussi, dans le but de tester la phase CC-θII comme candidat possible de la phase de pseudogap, nous avons
re´alise´ une e´tude syste´matique des diffe´rents pics de Bragg a` travers tout le diagramme de phase du compose´
Y1−yCayBa2CuO6+x par diffraction de neutrons polarise´s [224]. Cette e´tude a re´ve´le´ l’existence d’une contri-
bution magne´tique sur le pic de Bragg (1,0,1) dans la phase de pseudogap du compose´ Y1−yCayBa2CuO6+x
et aucun signal quel que soit le dopage sur le pic de Bragg (0,0,2) et (2,0,1). Ce re´sultat est en accord avec la
syme´trie de la phase CC-θII . Les diffe´rentes e´tudes en polarisation permettent de de´duire l’orientation des
moments de´duits de nos mesures. Contrairement a` ce que l’on attendrait dans la cas de la phase CC-θII , les
moments ne sont pas purement le long de l’axe c mais font un angle d’environ 45±25◦ par rapport a` c. Dans
l’e´tat actuel des choses, diffe´rentes structures magne´tiques sont compatibles avec nos mesures mais aucune
ne rend compte de l’ensemble de nos observations [224].
Dans la mesure ou` cet ordre original a lieu dans les plans CuO2, il doit eˆtre une proprie´te´ universelle
de tous les cuprates supraconducteurs a` haute tempe´rature critique. Motive´s par nos re´sultats dans la
famille de compose´s Y1−yCayBa2CuO6+x, nous avons entrepris l’e´tude de la phase de pseudogap du compose´
monocouche La2−xSrxCuO4 par neutrons polarise´s. Bien que les deux familles de compose´s La2−xSrxCuO4
et YBa2Cu3O6+x aient en commun les plans CuO2, leurs structures cristallographiques sont diffe´rentes.
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L’ordre magne´tique recherche´ dans le compose´ La2−xSrxCuO4 devrait avoir dans le plan la meˆme syme´trie
que dans le cas de YBa2Cu3O6+x (contribution sur les raies (H,K) avec H et K entier), mais pourrait
avoir une corre´lation diffe´rente le long de l’axe c. Nous avons reporte´ dans le chapitre 6 l’ensemble de nos
mesures dans la famille La2−xSrxCuO4. Expe´rimentalement, le signal magne´tique ne se trouve pas seulement
superpose´ a` un pic de Bragg nucle´aire mais sur une large gamme en Q. Contrairement au cas de la famille
Y1−xCaxBa2CuO7, il semble que l’ordre ne soit pas a` longue porte´e (a` la pre´cision de nos mesures) mais a`
courte porte´e et faiblement corre´le´ le long de l’axe c. Bien que la situation expe´rimentale soit diffe´rente, la
mise en e´vidence d’un signal magne´tique reste difficile. Ne´anmoins, nos mesures indiquent l’existence d’une
contribution dans le canal SF. L’analyse de polarisation re´alise´e est compatible avec un signal magne´tique.
Ne´anmoins, e´tant donne´e la statistique du re´sultat, d’autres expe´riences doivent eˆtre re´alise´es.
En conclusion, l’ensemble de nos mesures met en e´vidence l’existence d’une contribution magne´tique
autour du vecteur d’onde planaire Qp=(1,0) dans la phase sous-dope´e des SHTCs. En fonction de la famille
de compose´s, la longueur de corre´lation associe´e a` cet ordre magne´tique est plus ou moins grande. La
comparaison entre les mesures caracte´ristiques de T ∗ et la tempe´rature a` laquelle l’ordre magne´tique apparaˆıt
montre l’existence d’un ordre magne´tique dans la phase de pseudogap des SHTCs et l’existence d’un QCP
dans le diagramme de phase des SHTCs. Dans l’e´tat actuel des choses, plusieurs types d’ordres pourraient
de´crire nos mesures. Le point commun de tous ces ordres est le fait qu’il faut imaginer une de´coration de la
cellule e´le´mentaire CuO2 respectant la syme´trie de translation. D’un point de vue the´orique, cela ne´cessite
de de´passer le mode`le a` une bande et de tenir compte des orbitales de l’oxyge`ne dans l’Hamiltonien de de´part
pour de´crire la physique des cuprates.
7.2 Discussion
Cette the`se s’est inte´resse´e a` deux aspects importants du diagramme de phase des SHTCs : les fluctuations
AF et la nature de la phase de pseudogap. Jusqu’a` pre´sent, nous avons traite´ les deux proble`mes de fac¸on
inde´pendante. Cependant, dans la mesure ou` il n’existe dans le syste`me q’un seul type d’e´lectron, ces deux
proble`mes doivent eˆtre lie´s. En effet, comme on l’a vu dans l’introduction, il existe dans la phase de pseudogap
des corre´lations antiferromagne´tiques non ne´gligeables. Pour le moment, nous ne disposons pas d’une the´orie
comple`te qui de´crive a` la fois la dynamique de spin autour du vecteur d’onde AF et l’ordre magne´tique
observe´ (ordre AF de vecteur de propagation nul q=0). Ne´anmoins, nous proposons dans cette partie une
discussion pour faire le lien entre ces deux aspects du diagramme de phase des SHTCs.
7.2.1 Un ou deux gaps ?
Notre e´tude concernant la phase de pseudogap invite a` de´crire le diagramme de phase comme suit : la phase
de pseudogap est vue comme une phase magne´tiquement ordonne´e en compe´tition avec la supraconductivite´.
Ce diagramme de phase est controˆle´ par la pre´sence d’un point critique quantique. Dans ce type d’approche,
la phase de pseudogap s’accompagne ge´ne´ralement de l’ouverture d’un gap au niveau de Fermi. Il n’y a ainsi
pas un gap mais deux gaps dans le diagramme de phase des SHTCs. Re´cemment, la proble´matique du gap
(ou des gaps) des SHTCs est re´apparue graˆce a` de nouveaux e´le´ments expe´rimentaux.
En particulier, une e´tude re´cente de M. Le Tacon et al. [205] de spectroscopie Raman sur le compose´
HgBa2CuO8+δ a mis en e´vidence l’existence de deux e´chelles d’e´nergie dans la dynamique des quasiparticules
de la phase supraconductrice. La premie`re est associe´e aux points nodaux (syme´trie B2g) de la SF et suit
l’e´volution en dopage de la tempe´rature critique. La seconde est associe´e aux points anti-nodaux (syme´trie
B1g) et n’est pre´sente que dans la phase sous-dope´e, elle augmente a` mesure que l’on sous-dope. On reporte
sur la Fig.7.2.a) l’e´volution en dopage de la position en e´nergie des deux pics B1g et B2g. Bien que ces
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mesures indiquent la pre´sence de deux e´nergies caracte´ristiques avec des e´volutions en dopage diffe´rentes,
cela ne signifie pas ne´cessairement qu’il existe deux gaps (l’e´volution du pic B1g peut se comprendre comme
l’apparition d’un gap a` l’antinoeud mais aussi par comme la diminution du poids spectral des quasiparticules
aux antinoeuds).
L’existence de deux dynamiques de quasiparticules dans la phase sous-dope´e des SHTCs a e´galement e´te´
re´cemment sugge´re´e par des mesures d’ARPES de l’e´quipe de Z.X. Shen. En effet, leur mesure d’ARPES
dans la phase tre`s sous-dope´e de Bi-2212 sugge`re la pre´sence de deux gaps. On reporte sur la Fig.7.2.b)
l’e´volution en dopage des deux gaps extraits des mesures d’ARPES de [239]. Un premier gap est associe´ a` la
re´gion antinodale ou` aucun pic de cohe´rence n’est observe´ (cette re´gion est conside´re´e depuis 20 ans comme
le ”gap” dans la phase sous-dope´e), un deuxie`me gap est associe´ a` la re´gion nodale ou` des pics de cohe´rence
sont effectivement observe´s. Ce deuxie`me gap semble suivre l’e´volution de Tc. Cette e´tude sugge`re ainsi que
l’e´volution singulie`re du gap en fonction de Tc (discute´e dans l’introduction) n’est que la conse´quence d’une
inaptitude expe´rimentale a` diffe´rencier ces deux gaps. Bien entendu, ce re´sultat reste a` confirmer. Enfin, on
peut citer les mesures re´centes de STM du groupe de Hudson qui sugge`rent e´galement la pre´sence de deux
gaps [240].
Au-dela` de l’importance fondamentale qu’elle repre´sente pour la description de la physique des SHTCs,
cette proble´matique a des conse´quences importantes sur la fac¸on de de´crire la dynamique de spin. En effet,
dans l’approche itine´rante utilise´e dans ce manuscrit pour de´crire la dynamique de spin dans la phase
supraconductrice du compose´ Bi-2212, la forme du gap le long de la surface de Fermi, l’amplitude du gap et
la nature du fondamental (ne´cessaire a` l’e´criture des facteurs de cohe´rence) sont des parame`tres importants
pour controˆler la position et la forme des excitations du continuum. Aussi, s’il existe non pas un gap mais
deux gaps, il est naturel de se poser la question de l’effet de l’existence de tels gaps sur la dynamique de
spin.
!" #"
Fig. 7.2: a) Energies des pics B1g et B2g en fonction du dopage dans diffe´rentes familles de
cuprates (HgBa2CuO8+δ , Bi-2212 et Y1−xCaxBa2CuO7). L’amplitude du gap mesure´e
par ARPES et STM est e´galement reporte´e. Toutes les e´chelles d’e´nergies ont e´te´
normalise´es a` la Tc de l’e´chantillon optimalement dope´, pour une famille de cuprates
donne´e. b) Evolution de l’amplitude des deux gaps de´duite des mesures d’ARPES
[239]
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7.2.2 Dynamique de spin associe´e a` la phase CC − θII
Le re´sultat (ii) reporte´ dans ce manuscrit invite a` conside´rer la phase CC − θII comme candidat pos-
sible pour de´crire la phase de pseudogap. Dans cette partie, nous proposons d’e´tudier le spectre d’excitation
magne´tique associe´ a` la phase CC − θII . Comme on l’a vu dans le chapitre 1, la phase CC − θII s’accom-
pagne d’une instabilite´ de la surface de Fermi. Une fois que l’ordre est e´tabli, la relation de dispersion des
quasiparticules s’e´crit :
Ek = ek + signe(ek)D(k)/(1 + (ek/ec)
2
ou` ek correspond a` la relation de dispersion des quasiparticules pour T>T
∗ et D(k) = D02 (cos kx − cos ky)2
et ec est un O(D0) [43]. L’amplitude du gap D0 est impose´e par T
∗. Le spectre d’excitation est de type






ω − Ek+q) + Ek + iδ (7.1)
On reporte sur la Fig.7.3.a) le gap D(k) ainsi que la surface de Fermi utilise´e pour le calcul de la χ(q, ω)θII0
reporte´ sur la Fig.7.3.c) et d). Suivant [43], la valeur de ec doit eˆtre plus grande que celle de D0. Cependant
dans ce cas, comme on peut le voir sur la Fig.7.3.c) et d), Reχ(q, ω)θII0 est toujours infe´rieur au cas sans
gap. Ainsi, l’interaction ne´cessaire pour cre´er une excitation a` une e´nergie E dans la phase de pseudogap est
suffisante pour que le syste`me soit ordonne´ AF dans la phase normale.
Dans la mesure ou` la phase CC − θII ne cre´e pas de singularite´ dans la ReχθII0 (q, ω), la seule possibilite´
d’avoir un pic dans ReχθII0 (q, ω) sans avoir une phase normale magne´tiquement ordonne´e est d’augmenter la
densite´ d’e´tat. Ainsi, l’ouverture du pseudogap entraˆıne une redistribution de la densite´ d’e´tat qui pre´sente
un maximum typiquement autour de l’e´nergie du gap. Ceci peut eˆtre recre´e´ de fac¸on artificielle en diminuant
la valeur de ec. En effet, comme on peut le voir sur la Fig.7.3.b), plus ec diminue plus la densite´ d’e´tat a`
l’e´nergie du gap augmente autour de l’e´nergie du gap. La partie ReχθII0 (q, ω) pre´sente alors un maximum.
Tout comme dans le cas de la phase supraconductrice, on introduit les interactions via un traitement RPA
de la susceptibilite´. L’interaction est ajuste´e pour avoir un crite`re de Stoner dynamique satisfait autour
d’une e´nergie de 40mev. Dans ce cas, ImχθIIRPA(q, ω) pre´sente une le´ge`re dispersion au tour du maximum
d’intensite´ se trouvant a` une e´nergie de 40meV et de Q=(π, π). On reporte ImχθIIRPA(q, ω) sur la Fig.7.3.e)
pour q=(π, π) et sur la Fig.7.3.f) pour q=(H,H) de 0 a` 90meV. Tout comme dans le cas du mode`le spin-
exciton, cette dispersion est controˆle´e par l’amplitude du gap, la topologie de la surface de Fermi et par la
redistribution des e´tats autour de l’e´nergie du gap.
Il est clair qu’e´tant donne´es les hypothe`ses, notre mode`le est extreˆmement spe´culatif. Cette partie n’a
bien entendu pas pour but d’e´tablir que la dynamique de spin mesure´e au vecteur d’onde AF dans la phase
normale est de´crite par le mode`le simpliste pre´ce´demment discute´. Nous montrons simplement que sous
certaines conditions qu’il reste a` justifier, il est possible de cre´er une re´ponse magne´tique au vecteur d’onde
AF dans le cas de la phase CC − θII .
7.2.3 Dynamique de spin dans la phase supraconductrice
Apre`s la dynamique de spin dans la phase CC − θII , inte´ressons nous a` la nature de la dynamique de
spin dans la phase supraconductrice pour un e´chantillon sous-dope´. Dans la mesure ou` le signal que nous
observons dans nos mesures de diffraction de neutrons polarise´s persiste dans la phase supraconductrice, il est
inte´ressant de remarquer que meˆme dans l’e´tat supraconducteur, la dynamique de spin peut eˆtre affecte´e par
la phase de pseudogap. En effet, dans l’approche spin-exciton, la position en e´nergie des pics de re´sonance






Fig. 7.3: a) Surface de Fermi (t=250meV) et distribution de l’amplitude du gap associe´es a`
la phase CC − θII a` travers la zone de Brillouin b) Densite´ d’e´tats associe´e a` la
phase CC − θII pour un gap d’amplitude de 35meV pour diffe´rentes valeurs de ec
(exprime´ en unite´ du gap) ec=0.25 (rouge), 1 (vert), 4 (bleu) et 10 (rose) c) et d)
ReχθII0 (q,ω) et Imχ
θII
0 (q, ω) pour q=(π, π) de 0meV a` 200meV pour diffe´rentes valeurs
de ec=0.25 (rouge), 1 (vert), 4 (bleu) et 10 (rose) pour la surface de Fermi et le gap
repre´sente´s en a). f) ImχθIIRPA(q, ω) pour q=(π, π), l’interaction prise est g(π, π)=670meV
e) ImχθIIRPA(q, ω) le long de la direction pour le cas le plus favorable, a` savoir ec=0.25,
l’interaction g(q) est de la forme g0(1−0.1(cos qx+cos qy)) ou` g0=558 (le rapport g/t=2.7
en accord avec nos mode´lisations du chapitre 3
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chauds. De fac¸on grossie`re, les points chauds se trouvent entre le point nodal et le point antinodal (c.f Fig.).
Ainsi, dans une image a` deux gaps, en fonction de l’amplitude du gap associe´ a` la phase de pseudogap (note´e
∆PG) et du gap supraconducteur (note´ ∆SC), le gap aux points chauds sera controˆle´ par l’un ou l’autre.
Dans la phase sous-dope´e, on s’attend a` ce que ∆PG > ∆SC , la position des excitations magne´tiques est alors
controˆle´e par ∆PG. Par contre dans la phase surdope´e ∆SC > ∆PG, la position des excitations magne´tiques
est controˆle´e par ∆SC . Dans cette image, il est important de noter que meˆme si les excitations magne´tiques
sont controˆle´es par ∆PG (qui subsiste au-dessus de Tc), les pics de re´sonance magne´tique ne sont pre´sents
que dans la phase supraconductrice. En effet, il faut tenir compte des facteurs de cohe´rence qui disparaissent
de`s que T>Tc pour comprendre les pics de re´sonance magne´tique dans l’approche spin-exciton. Ensuite pour
T>Tc, lorsque les arcs de Fermi apparaissent, il possible que les processus de collision viennent amortir les
excitations magne´tiques dans la phase de pseudogap.
Expe´rimentalement, le changement dans la nature du gap au niveau des points chauds peut eˆtre mis en
e´vidence par l’e´tude syste´matique de la position en e´nergie des modes acoustique et optique a` travers tout le
diagramme de phase. Nous reportons l’e´tude syste´matique a` travers tout le diagramme de phase du compose´
Y1−xCaxBa2CuO7 par diffusion Raman et diffusion ine´lastique de neutrons[107]. L’e´tude du gap mesure´ par
Raman ainsi que l’e´tude des excitations acoustique (Ear ) et optique (E
o
r ) indiquent clairement l’existence de
deux re´gimes : pour δ < δc on a E
a
r ≈ 5kBTc < Eor < 2∆max et pour δ > δc on a Ear ≈ 5kBTc ≈ Eor ≈ 2∆max.
Aussi le changement dans la hie´rarchie des e´nergies e´lectroniques (Ear ,E
a
r ,∆) entre les phases δ < δc et
δ > δc peut s’interpre´ter comme l’une des signatures du gap du pseudogap dans la phase supraconductrice
de Y1−xCaxBa2CuO7 sous-dope´.
En conclusion, il est clair que la mise en e´vidence du fait que la phase de pseudogap est en compe´tition avec
la supraconductivite´ ouvre de nombreuses perspectives, en particulier pour la description de la dynamique
de spin dans la phase supraconductrice et dans la phase de pseudogap. Ce proble`me n’a jamais e´te´ traite´,
sauf dans le cas de la phase DDW[241]. Il serait donc inte´ressant que de nouveaux travaux the´oriques se
concentrent sur la phase CC − θII et sur la compe´tition de cette phase avec la supraconductivite´.
7.3 Quelques perspectives
Enfin, nous proposons d’e´voquer quelques perspectives pour terminer ce chapitre.
7.3.1 Dynamique de spin dans la phase surdope´e
Comme nous venons de le voir, le pseudogap peut affecter la dynamique de spin meˆme dans l’e´tat supra-
conducteur. Ceci est en fait un proble`me assez se´rieux pour tester rigoureusement les approches itine´rantes.
En effet, jusqu’a` pre´sent, la plupart de ces approches ne tient pas compte de l’existence d’une telle phase.
Aussi, afin de valider ou non la pertinence de l’approche itine´rante pour de´crire la dynamique de spin dans
la phase supraconductrice, l’e´tude de la dynamique de spin dans la phase surdope´e est ne´cessaire. En effet,
dans ce cas de figure, on peut supposer que l’effet du pseudogap est quasiment nul. Le syste`me peut donc eˆtre
de´crit comme un compose´ supraconducteur bi-plan de type d-wave en pre´sence d’interactions. Nos e´tudes
en cours se concentrent sur cet aspect dans le compose´ Y1−xCaxBa2CuO7 pour x=0.15. Ce travail se situe
dans la continuite´ du travail de the`se de S.Pailhe`s[116].
7.3.2 Dynamique de spin dans la phase sous-dope´e isolante
Contrairement a` la phase surdope´e, la phase sous-dope´e isolante repre´sente une autre limite qu’il est
inte´ressant d’e´tudier. En effet, quel que soit le roˆle des fluctuations AF dans l’appariement supraconducteur,
il est inte´ressant de comprendre comment l’ordre AF disparaˆıt dans un syste`me bi-dimensionel carre´ de spin
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S=1/2. Jusqu’a` pre´sent, l’e´tude des corre´lations AF de basse e´nergie dans la phase tre`s sous-dope´e du compose´
YBa2Cu3O6+x n’a jamais mis en e´vidence la pre´sence de ”stripes”. Ainsi, la fac¸on dont l’ordre AF disparaˆıt
reste encore un myste`re dans le cas du compose´ YBa2Cu3O6+x. Re´cemment, nous nous sommes inte´resse´s a`
l’e´tude du spectre de fluctuations de basse e´nergie dans un e´chantillon de´macle´ de YBa2Cu3O6.45 (Tc=38K)
en collaboration avec le groupe de B.Keimer du Max Planck Institut de Stuttgart. A basse tempe´rature, nous
avons mis en e´vidence l’existence d’un signal statique large en Q autour du vecteur d’onde AF pre´sentant
une forte anisotropie le long de a∗. L’e´tude du spectre d’excitation jusqu’a` 15meV indique la pre´sence de
signal magne´tique de largeur e´quivalente au signal e´lastique statique. Les e´tudes en tempe´rature sugge`rent
que l’anisotropie diminue autour de 130K. Il est inte´ressant de noter que sur ce meˆme e´chantillon, un e´tude
en µ-SR n’a re´ve´le´ aucun signal magne´tique. Ce spectre pourrait eˆtre explique´ par la pre´sence dans la phase
sous-dope´e isolante de clusters antiferromagne´tiquement ordonne´s de taille caracte´ristique quelques dizaines
d’Angstrom. A basse tempe´rature, l’ordre AF devient anisotrope dans ces clusters. Un candidat possible
pour expliquer cette anisotropie serait les chaˆınes CuO2. Dans ces conditions, les chaˆınes joueraient le meˆme
roˆle qu’un champ e´lectrique sur un cristal liquide.
Cette e´tude est inte´ressante pour deux raisons. D’une part, elle prouve que la fac¸on dont l’ordre AF
disparaˆıt est en fait assez spe´cifique de la famille de cuprates e´tudie´e. D’autre part, elle indique un fort
changement de la re´ponse magne´tique en fonction du dopage. En effet, il semble que le syste`me soit me´tallique
pour les dopages infe´rieurs a` YBa2Cu3O6.5 [53]. Ce dopage correspond au dopage pour lequel on passe d’un
spectre d’excitation magne´tique large sans re´sonance et sans vraiment de gap de spin a` un spectre d’excitation
caracte´rise´ par un gap de spin (large) et un pic de re´sonance fin dans la phase supraconductrice 1.2.4.
7.3.3 Phase de pseudogap
De nombreuses e´tudes restent a` re´aliser dans la phase de pseudogap. Voici une liste non exhaustive des
proble`mes a` re´soudre. Pour chacun d’eux, nous proposons une ou plusieurs expe´riences permettant d’apporter
des e´le´ments de re´ponse.
Universalite´ d’un ordre magne´tique dans la phase de pseudogap Dans ce manuscrit, nous reportons
l’e´tude de la phase de pseudogap dans deux familles de cuprates supraconducteurs : YBa2Cu3O6+x et
La2−xSrxCuO4. La dynamique de spin autour du vecteur d’onde AF et la re´ponse associe´e a` la phase
de pseudogap sont diffe´rentes pour ces deux familles. Ceci est compre´hensible dans la mesure ou` la famille
La2−xSrxCuO4 peut eˆtre conside´re´e comme un cas particulier des SHTCs. Il serait inte´ressant d’e´tudier
d’autres familles de SHTCs, en particulier toutes les familles posse´dant des Tmaxc supe´rieures a` 90K. Dans
l’e´tat actuel des choses, la famille des compose´s HgBa2CuO8+δ [242] semble la meilleure candidate puisqu’il
est actuellement possible d’obtenir des volumes d’e´chantillon suffisants pour re´aliser une expe´rience de dif-
fraction de neutrons polarise´s. En collaboration avec le groupe de M. Greven de l’universite´ de Stanford,
nous avons re´alise´ diffe´rents tests qui sont dans l’ensemble assez encourageants.
Il serait aussi inte´ressant de re´aliser le meˆme type de mesures non pas sur un monocristal mais sur une
poudre. En effet, on perdrait l’analyse de polarisation mais l’on observerait en principe une diffe´rence dans
l’e´volution en tempe´rature des canaux SF et NSF. Ce type d’e´tude pre´senterait plusieurs avantages. Il
serait possible de re´aliser sur le meˆme e´chantillon des mesures neutron et des mesures RMN et de µ-SR.
Aussi, l’utilisation de poudre permettrait d’avoir acce`s a` une gamme d’e´chantillon inaccessible pour des
monocristaux, par exemple Y-1248.
Orientation des moments L’analyse de polarisation dans le cas de YBa2CuO6+x sugge`re que les mo-
ments ne sont pas purement le long de l’axe c. Diffe´rentes propositions ont e´te´ discute´es dans le chapitre 5.
Ne´anmoins, d’un point de vue expe´rimental, il n’est pas e´vident de de´terminer quels parame`tres controˆlent
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l’orientation des moments. Notre e´tude en dopage n’indique pas d’e´volution continue de l’angle de tilt par
rapport a` l’axe c en fonction du dopage. De ce fait, nous avons conclu que l’angle de tilt est le meˆme quel
que soit le dopage aux barres d’erreur pre`s.
Une fac¸on de re´pondre a` ce proble`me passe par l’e´tude d’autres familles de compose´s, en particulier par
l’e´tude de compose´s monoplans. En effet, le point de de´part du mode`le de la phase CC-θII [43] est le plan
CuO2. Or le compose´ YBa2CuO6+x est un compose´ bi-plan CuO2. Le bi-plan va donc naturellement cre´e
une ”perturbation” au cas ide´alise´ du plan CuO2. Dans son approche C.Varma ne´glige ainsi l’existence d’un
terme de saut, note´ t⊥, entre les plans CuO2 d’un meˆme bi-plan. Des e´tudes re´centes sur le compose´ Y-1248
sugge`rent que ce terme est non ne´gligeable (de deux a` trois fois plus grand que dans le cas de Bi-2212). Il
est a priori possible que ce terme cre´e des boucles de courant entre les plans CuO2. De la meˆme fac¸on que
dans le paragraphe pre´ce´dent, l’e´tude dans le compose´ HgBa2CuO8+δ serait instructive pour tester cette
hypothe`se.
Lien entre phase de pseudogap et spectre de fluctuation AF Dans la section pre´ce´dente, on a discute´ de
l’effet de la phase de pseudogap sur la dynamique de spin autour du vecteur d’onde AF. Re´ciproquement,
il convient de s’interroger sur l’effet de la dynamique de spin au vecteur d’onde AF sur l’ordre magne´tique
associe´ au pseudogap, en particulier dans la phase sous-dope´e isolante. Dans ce cas, on a mis en e´vidence
l’existence d’un ordre AF a` courte porte´e (a` l’e´chelle des neutrons). Dans ce type de syste`me, il existe ainsi
potentiellement deux types de phases en compe´tition : l’une associe´e aux corre´lations AF et l’autre associe´e
a` l’ordre magne´tique au vecteur d’onde q = (0,0). La situation serait donc assez proche de celle du compose´
La2−xSrxCuO4 pour x=0.1. Ainsi, il serai inte´ressant d’e´tudier comment survit l’ordre associe´ a` la phase de
pseudogap dans un e´chantillon de YBa2CuO6.4. Suivant nos mesures dans le compose´ La2−xSrxCuO4, on
pourrait s’attendre a` ce que cet ordre ne soit pas a` longue porte´e mais a` plus courte porte´e. Quoiqu’il en
soit, cette experience reste inte´ressante car elle pourrait permettre de comprendre l’effet des corre´lations AF
sur la phase magne´tique du pseudogap.
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A.1 Distribution de courant pour la phase DDW
Dans les trois appendices suivants nous reportons le calcul de la transforme´e de Fourier de la distribution de
courant pour chacune des phases (DDW ,CC−θI et CC−θII) e´tudie´es. On ne conside`re dans ces Appendix
qu’un plan CuO2. Pour chaque phase, on donnera la distribution de courant dans l’espace re´el (note´e jT (r))
puis on donnera le re´sultat du calcul de la transforme´e de Fourier note´e jT (q). Le cas de la phase DDW est
particulie`rement inte´ressant car un peu plus simple que pour les phases CC − θ
Distribution de courant dans l’espace re´el La distribution de courant jT (r) associe´e a` la phase DDW
est repre´sente´e sur la Fig.4.1.a). La distribution de courant pour une boucle, note´e jT (r) =
∑
i ji(r), peut
s’e´crire dans les coordonne´s carte´siennes du re´seau Bravais (avec comme vecteur de base (ex, ey, ez)) comme
la somme de ces quatre termes :
– j1(r) = Iδ(x+ a/2)δ(z)ey for −a/2 < y < a/2
– j2(r) = Iδ(y − a/2)δ(z)ex for −a/2 < x < a/2
– j3(r) = −Iδ(x− a/2)δ(z)ey for −a/2 < y < a/2
– j4(r) = −Iδ(y + a/2)δ(z)ex for −a/2 < x < a/2
Distribution de courant dans l’espace re´ciproque En prenant la transforme´e de Fourier de chacun des
termes ci-dessus, on trouve finalement l’expression de la distribution de courant dans le plan re´ciproque
(H,K), note´e jT (q) dans le cas de la phase DDW.
– jy)(q) = −Ia sin
2(πK)
πK ey





A.2 Distribution courant pour la phase CC − θI
Distribution de courant dans l’espace re´el La distribution de courant jT (r) associe´e a` la phase CC − θI
est repre´sente´e sur la Fig. 4.1.b). La distribution de courant pour la phase CC − θI , note´e jT (r) =
∑
i ji(r),
peut s’e´crire dans les coordonne´s carte´siennes du re´seau Bravais (avec comme vecteur de base (ex, ey, ez))
comme la somme de ces quatre termes :
– j1(r) = Isign(y)δ(x)δ(z)ey for −a/2 < y < a/2
– j2(r) = −Isign(x)δ(y)δ(z)ex for −a/2 < x < a/2
– j3(r) = −± Iδ(x+ y −±0.5)δ(z) (ey−ex)√
(2)
for −a/2 < (x− y) < a/2
– j4(r) = ±Iδ(x− y −±0.5)δ(z) (ey+ex)√
(2)
for −a/2 < (x+ y) < a/2
Distribution de courants dans l’espace re´ciproque En prenant la transforme´e de Fourier de chacun des
termes ji(r), on trouve finalement l’expression de la distribution de courant dans le plan re´ciproque (H,K),
note´e jT (q) dans le cas de la phase CC − θI .




























Il est inte´ressant de noter que pour jT (q)=0 pour H=0 et K=0. L’expression A.1 se simplifie pour H=± K,
en effet on a alors :
jT (q) = 2iIa
sin2(πH/2)
πH/2
(ex ± ey) (A.2)
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Pour cette phase, il y a deux domaines voir Fig. 4.1 c) et d). Pour chacun d’eux, leur distribution de
courant est de´crit en forme de ”papillon”, c’est a` dire deux triangles parcouru par des courants circulant en
sens inversee´ au tour des atomes de cuivre. Ces papillons sont oriente´s le long des diagonales pour chacun
des deux domaines. E´tudions maintenant, la facteur de forme d’un triangle formant la distribution en forme
de papillon.
Cas d’une distribution de courant triangulaire Pour un triangle, la distribution de courant dans l’espace
re´el peut s’e´crire comme la somme de ces trois termes :
– j1(r) = −Iδ(x)δ(z)ey pour 0 < y < a/2
– j2(r) = Iδ(y)δ(z)ex pour 0 < x < a/2
– j3(r) = Iδ(x+ y + 0.5a)δ(z)(ey − ex)/
√
2 pour −a/2 < x− y < a/2
ou` I est l’intensite´ du courant traversant les fils. I = j0δ
2 ou` j0 repre´sente la densite´ de courant et δ
2
repre´sente la surface du fil. a ≃ 3.85A˚ correspond la distance cuivre cuivre.
Pour cette distribution e´le´mentaire, on peut calculer la transforme´e de Fourier de la distribution de cou-
rant : jT (q) =
∫
dr′ exp(−iqr′)jT(r′). on trouve alors avec q = (H,K,L)
– j1 = − Ia2 exp(−iπK2 ) sin(πK/2)πK/2 ey
– j2 =
Ia
2 exp(−iπH2 ) sin(πH/2)πH/2 ex
– j3 =
Ia
2 exp(−iπ(H+K)2 ) sin(π(H−K)/2)π(H−K)/2 (ey − ex)
Partant de l’Eq. A.5, il est possible de de´finir un facteur de forme qui sera proportionnel a` : |<jT(q)>|q . Dans
la limite q → 0, on peut alors re´e´crire la somme jT(q) comme jT(q) ≃ iπ Ia4 (Kex −Hey), c’est-a`-dire dans
la limite des petits q,








Ceci correspond au moment Φ attendu pour une distribution de courant de type triangle isoce`le rectangle
de petit coˆte´ a.
Domaine Da La distribution de courant pour le domaine Da est repre´sente´e sur la Fig. 4.1.c). Elle peut
eˆtre e´crite comme :
– j1(r) = −Iδ(x)δ(z)ey pour −a/2 < y < a/2
– j2(r) = Iδ(y)δ(z)ex pour −a/2 < x < a/2
– j3(r) = Iδ(x+ y ± 0.5a)δ(z)(ey − ex)/
√
2 pour −a/2 < x− y < a/2
La transforme´e de Fourier de la distribution de courant, ja(q), a` travers la cellule e´le´mentaire ”papillon”
s’e´crit alors :
– j1 = −Ia sin(πK)πK ey
– j2 = Ia
sin(πH)
πH ex
– j3 = Ia
sin(π(H−K)/2)
π(H−K)/2 cos(π(H +K)/2)(ey − ex)
Domain Db : Pour le domaine Db, la distribution de courant ’e´crit comme jb(r) =
∑
i ji(r), avec
– j1(r) = −Iδ(x)δ(z)ey pour −a/2 < y < a/2
– j2(r) = −Iδ(y)δ(z)ex pour −a/2 < x < a/2
– j3(r) = Iδ(x+ y ± 0.5a)δ(z)(ey + ex)/
√
2 pour −a/2 < x− y < a/2
La transforme´e de Fourier de la distribution de courant jb(q) s’e´crit alors
– j1 = −Ia sin(πK)πK ey
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– j2 = −Ia sin(πH)πH ex
– j3 = aI
sin(π(H+K)/2)
π(H+K)/2 cos(π(H −K)/2)(ey − ex)
La distribution totale de courant pour un ”papillon” pour chaque domaine s’e´crit alors :
j(q) = Jxex + Jyey (A.4)
Jx = Ia
[
S(πH)− S(π(H ±K)/2) cos(π(H ∓K)/2)]
Jy = Ia
[
S(π(H ±K)/2) cos(π(H ∓K)/2)− S(πK)]
ou` S(x) = sin(x)/x et le signe + (-) correspond au domaine Da, (Db) respectivement.
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Une autre fac¸on de mode´liser le proble`me est de de´crire cette distribution de courant par une distribution
de moment : j(r) = ∇ ×M(r) ou` M(r est donne´ M(r) = Mx(x, y)ex +My(x, y)ey +Mz(x, y)ez pour un
plan CuO2.L’e´quation ci-dessus devient donc :
dMz
dy = −δ(y) + δ(x+ y + 0.5) + δ(x+ y − 0.5)
dMz
dx = −δ(x) + δ(x+ y + 0.5) + δ(x+ y − 0.5)
En remplac¸ant la distribution delta par une fonction lorentzienne de largeur ǫ, on obtient l’expression
suivante pour le moment associe´ a` la phase CC-θII :
M =Mzex = −1/π(Arctan(x/ǫ) +Arctan(y/ǫ)−Arctan(x+ y − 0.5/ǫ)−Arctan(x+ y + 0.5/ǫ)
On reporte sur la Fig.A.1 la distribution de moment le long de la direction x=y et x=-y. Sur la Fig.A.2,



































Fig. A.1: A droite : distribution du moments magne´tiques le long de deux directions x=y et
x=-y. Les abscisses sont en A˚
Fig. A.2: A gauche : carte de distribution des moments dans le plan (x,y) dans le plan CuO2
Au lieu d’introduire une distribution de courant, on peut donc de´crire le mode`le comme une moment
magne´tique situe´ au centre du triangle O-Cu-O. Le moment est perpendiculaire aux plaquettes CuO2. Le
facteur de structure associe´ a` cette distribution de moment pour la phase CC-θI et la phase CC-θII est
reporte´ dans le Tab.A.1 :
phase θI phase θI(a) phase θI(b)
M sin(2πhx0) sin(2πkx0) Mi sin(2π(h− k)x0) Mi sin(2π(h+ k)x0)
Tab. A.1: Facteur de structure pour les phases CC-θI and θII propose´ par C.Varma. Chaque
boucle de courant est e´quivalente a` un moment ±M en position (±x0,±x0) ou` x0=0.18




La de´pendance en tempe´rature des Uii =< u
2
d >ii a e´te´ mesure´e par [222].Tous les Ud,ii sont donne´es
pour quelques tempe´ratures. Pour chaque atome, on a line´arise´ la de´pendance en tempe´rature des Ud,ii . On
repre´sente la Fig.A.3, le de´placement moyen pour chaque atome en fonction de la tempe´rature et pour les

























Fig. A.3: De´placement moyen des atomes de la maille YBCO6.5 le long des trois directions
(a∗,b∗,c∗) en fonction de la tempe´rature. Les lignes correspondent a` l’ajustement
line´aire re´alise´ pour chacun des atomes
On peut ensuite calculer aise´ment la de´pendance en tempe´rature du pic de Bragg nucle´aire pour les
e´chantillons de´macle´s (d) et les e´chantillons macle´s (m). T0=300K.
IdNSF (T ) ∝ |FN (011)2(T )|2







Nous reportons sur la Fig.5.9 l’e´volution en dopage de l’intensite´ magne´tique de´duite de nos mesures de
diffraction de neutrons polarise´s en valeur absolue (1 barns= 10−28m2). Ainsi, il est possible de donner une
valeur de moment magne´tique associe´ au signal magne´tique observe´. Cette valeur de´pendra e´videment de
la mode´lisation pre´cise de l’ordre magne´tique. Nous proposons dans cette appendice de donner la valeur de
moment magne´tique de´duite de nos mesures pour diffe´rentes mode´lisations de l’ordre magne´tique. Comme








| < +|σ.B(q)|− > |2δ(q− τ −Q) (A.5)
ou` r0=2.8.10
−15m. σ correspond aux matrices de Pauli (le facteur 12 du spin du neutron est inclu dans le
pre´facteur
r20
4 ), B(q) = −iq∧j(q)q2 ou` j(Q) a e´te´ reporte´ dans les appendices A.1. Nous reportons dans le
Tab.A.2 la valeur des moments magne´tiques pour trois types de structures magne´tiques compatibles avec
nos donne´es : la phase CC-θII (voir Fig.4.1 c) et d)), la structure de spin e´quivalente a` la phase CC-θII et
une distribution de spin ou` les moments sont localise´s sur les sites d’oxyge`ne (voir Fig.5.10.c)), note´e SpinO.
Pour chaque structure, on reporte en fait deux valeurs de moment, l’une correspond au cas ou` ISF=2mbarns
(intensite´ maximale mesure´e) et l’autre au cas ou` ISF=0.5mbarns (intensite´ minimale mesure´e). Dans le cas
ou` l’on a deux domaines e´quivalents, on les prend en compte suivant l’Eq.4.8.
Structure Magne´tique B(q) M (en µB)
CC-θII 4fCC−θII,moy cos(πzL) 0.2-0.1
CC-θII (spin) 4fCu2+(q)1/2 sin(πx0(H +K)) + sin(πx0(H −K)) cos(πzL) 0.16-0.08
SpinO 4fO−(cos(πH)− cos(πK)) cos(πzL) 0.08-0.04
Tab. A.2: Pour chaque structure magne´tique discute´e, on reporte le facteur de structure
magne´tique pour la famille d’e´chantillon YBa2Cu2O6+x ainsi que le moment de´duit
de nos mesures de diffraction de neutrons polarise´s
Structure Magne´tique B(q) Imes(mbarns) M (en µB)
CC-θII (101) 4fCC−θII,moy cos(π(h+ k + l)) 0.06 0± 0.02
CC-θII (102) 4fCC−θII,moy sin(π(h+ k + l)) 0.01 0± 0.01
Tab. A.3: Pour chaque type d’ordre conside´re´ dans le cas de la famille La2−xSrxCuO4, on reporte




A.7 Buckling des plans CuO2
Ici on conside`re le cas ou` les plans CuO2 ne sont pas parfaitement plans. En particulier dans le cas de
YBa2Cu2O6.6, on parle de buckling, la liaison Cu-O-Cu est en forme de dents de scie comme repre´sente´
sur la figure suivante. Bien que cet effet soit faible (l’angle α ≈ 7◦), on peut s’interroger sur la composante
planaire induite par cette de´formation. On propose ici de calculer la transforme´e de Fourier de la distribution








Fig. A.4: Structure des plans CuO2 dans le compose´ YBa2Cu2O6.6, les atomes d’oxyge`ne sont
repre´sentes par des ronds blancs et les atomes de cuivre par des ronds rouges. L’angle
α entre la liaison Cu-O et la direction horizontale est de l’ordre de α ≈ 7◦.
Pour la phase CC- θII(b), la distribution de courant est donne´e par ~jCb(~r) =
∑
i
~ji(~r). En pre´sence de
buclking, un point (M) parcourant le biplan a pour e´quation :
– si M ∈ plan (1) : ~OM = y~ey + (z0/2 + (a/2− |y| sinα))~ez
– si M ∈ plan (2) : ~OM = y~ey − (z0/2 + (a/2− |y| sinα))~ez
Pour ~j1, la distribution de courant dans le plan (1) et (2) s’e´crit alors comme :
– ~j11(~r) = Iδ(x)δ(z − (z0/2 + (a/2− |y| sinα))~u1 where ~u1 = cos(α)~ey − sign(y) sin(α)~ez
– ~j21(~r) = Iδ(x)δ(z + (z0/2 + (a/2− |y| sinα))~u2 where ~u2 = cos(α)~ey + sign(y) sin(α)~ez
Pour calculer la transforme´e de Fourier, on prend ~jCb(~q) =
∫
d~r′ exp(−i~q~r′)~j(~r′). A cause des valeurs
absolues, on se´pare a` chaque fois l’inte´grale en deux (de manie`re a` inte´grer sur l’intervalle ou` la variable
d’inte´gration a le meˆme signe). Pour plus de facilite´, on pose : x0 =
πK
2 et h(α) =
πLa sin(α)
2c .















(2) cos(x0)x0 cos(x0 +
π
4 )~ez)















(2) cos(x0)x0 cos(x0 +
π
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Lorsque α = 0, alors h = 0. On retrouve bien le re´sultat du plan sans buckling. La transforme´e de Fourier






). Il est independant de h et il est module´ en sin le long de L. Sa valeur de´pend du Q
que l’on regarde : sin
2(x0)
x0
) mais a` priori il est de l’ordre de 1, l’effet sera donc petit. Le calcul de j2 est
le meˆme sauf qu’il faut changer I en -I et ~ey en ~ex. Ceci a pour conse´quence d’annuler la composante le
long de ~ez. Pour j3, la situation est plus simple puisque l’on est toujours a` la meˆme altitude, on aura donc :
~j3(~r) = −Iδ(x+y±0.5a)δ(z±(z0+a/2 sin(α))(~ey−~ex)/
√
2 for −a/2 < x−y < a/2. La transforme´e de Fourier
donne imme´diatement : ~j3(h, k, l) = −4aI sin(π(h−k)/2)π(h−k) cos(π(h + k)/2) cos(2πl/c(z0 + a/2 sin(α))(~ey − ~ex).
Il n’y aucune composante le long de ~ez. Finalement, la distribution de courant dans le biplan ne posse`de
aucune composante le long de ~ez. Le buckling n’induit aucune composante planaire.
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A.8 Comparaison avec les autres sondes du magne´tisme : cas de la
µSR
Name site x y z Bcalc(mT)
Lin(1) 0.1 1.52 -3.2 3.2
Lin(2) 0.06 0.9 -3.19 8
Balmer(1) 0.0 1 -2.94 10
Lin(3) 0.93 1.5 -4.2 2
Balmer(2) 1.03 0.04 -2.6 29
Tab. A.4: Valeur du champ vu par le muon pour les diffe´rents sites qu’il explore suivant [232].
Les positions du muon sont exprime´es en angstroms et par rapport au centre a`
l’atome de cuivre pris comme centre du re´seau.
Calcul du champ B cre´e´ par une distribution de courant papillon La distribution de courant associe´e a`
la phase θ2 est repre´sente´e sur la Fig. ??. Nous nous reportons ici le calculer la distribution de champ cre´e´
en un point quelconque de l’espace (x,y,z) par cette distribution de courant.



































(z(~ex + ~ey) + (
−a
4 − x− y)~ez)du















(z(~ex + ~ey)− (−a4 − x− y)~ez)du
((x+ a4 − u)2 + (y + u)2 + z2)
3
2
On calcule ensuite la somme des quatre champs en sommant nume´riquement chacune de ces inte´grales.
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